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 要  旨 
 微細加工技術の発展に伴い，単一電子デバイスの研究に関心が高まっている．単一電子トラ
ンジスタ（SET）は低消費電力という特長をもち，従来のMOS-FETに代わるデバイスとして
注目されている．動作温度の向上という観点から，金ナノ粒子を島電極とした SETが研究され
ている．このような SETは，2つのリード線の間にナノ粒子の配列を形成することで実現され
る．配列の形成手法として，2 つのリード線に交流電圧を印加し，誘電泳動により粒子を集合
させる手法が知られている．一方で，強磁性体を電極に用いた強磁性 SETについても研究が進
められている．強磁性体 SETでは，クーロンブロッケード現象とトンネル磁気抵抗効果（TMR）
の複合効果の観測が期待される．グラニュラー膜中の磁性ナノ粒子を島電極とした強磁性 SET
の作製報告があるが，伝導経路となる島電極数が多くなってしまうことが問題である． 
 本研究では，強磁性体である炭素被覆 Co ナノ粒子を基板上に散布することで，強磁性 SET
を作製することを目的とした．まず，誘電泳動により炭素被覆 Coナノ粒子配列を作製した．こ
の際，静磁場を印加しながら誘電泳動を実施する手法を導入した．この結果，磁場を印加しな
い場合と比較して歩留まりの向上が見られ，電場と平行な静磁場が大きいほど低抵抗な配列と
なることが明らかになった．また，誘電泳動に代えて，基板上のマイクロスケールの電磁石か
ら生じる磁場を用いた配列形成手法についても提案・評価も行った． 
 誘電泳動を用いて作製したナノ粒子配列は，4.2 K で非線形な電流電圧特性とクーロン振動
を示した．また、単一電子動作を示した配列にて，磁場に対する不規則な電流の変動とヒステ
リシスを観測した．これらは配列中に含まれる Co ナノ粒子の磁化反転に伴う TMR に起因し
たものと考えられる．不規則性や非対称性は様々な粒径を持つ粒子が直並列の伝導経路を構成
しているためと思われる．これらの実験結果は，炭素被覆 Coナノ粒子配列が強磁性 SETとし
て動作することを示唆する． 
 
学籍番号 1833134
氏　　名 谷貝　知起
基盤理工学専攻 電子工学プログラム
主任指導教員 水柿　義直　　教授
指 導 教 員 島田　宏　　　教授
守屋　雅隆　　助教
提　出　日 令和2年3月6日
令和元年度　修士論文
炭素被覆Coナノ粒子配列を用いた
強磁性単一電子トランジスタの研究
概要
電子線リソグラフィといった微細加工技術の発展に伴い，単一電子デバイスの研究に関心が高
まっている．中でも単一電子トランジスタ（SET）は，低消費電力という特長から従来のMOS-FET
に代わる素子として注目されている．素子の動作温度向上という観点から，SETの島電極に金ナ
ノ粒子を用いた作製法が研究されている．このような SETは，金ナノ粒子を散布し，ソース・ド
レインの 2つのリード線の間にナノ粒子配列を形成することで実現される．粒子配列の形成手法と
して，2つのリード線に交流電圧を印加し，誘電泳動により粒子を集合させる手法が報告されてい
る．一方で，強磁性体を電極材料に用いた強磁性 SETについての研究も進められている．強磁性
体 SETでは，ゲート電圧だけではなく外部磁場に対する応答が期待されており，この特性はクー
ロンブロッケードとトンネル磁気抵抗効果の複合効果として知られている．
本研究では，強磁性体である炭素被覆 Co ナノ粒子の散布による強磁性 SET の作製を行った．
まず，誘電泳動により炭素被覆 Coナノ粒子配列を作製した．この際に，電場方向と平行に静磁場
を印加する手法を検討した．この結果，大きな静磁場を印加するほど低抵抗な配列が得られやすく
なることを確認した．また，誘電泳動ではなく，マイクロスケールの電磁石を用いてナノ粒子配列
を形成する手法も検討した．この手法でも，電極周辺への粒子集合が得られた．作製したナノ粒子
配列にて，4.2 Kで非線形な電流電圧特性とクーロン振動を観測した．また，磁場に対する不規則
な電流の変動やヒステリシスを観測した．これらは配列中に含まれる Coナノ粒子の磁化反転によ
るトンネル磁気抵抗効果に起因したものと考えられる．
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第 1章
序論
1.1 研究背景
微細加工技術と精密測定技術の発展とともに，量子力学に従う新しいデバイス原理が研究され
ている [1]．代表的なものに単一電子デバイスがあり，これは微小トンネル接合における帯電効果
（クーロンブロッケード）を動作原理とする．単一電子ポンプや単一電子ターンスタイルは，電子
を 1つずつ正確に送り出せることから，電流標準としての機能が期待されている [2, 3]．その他に
も，単一電子メモリ [4]や高感度電荷センサへの応用 [5]が研究されている．
基本的な単一電子デバイスである単一電子トランジスタ（Single-Electron Transistor, SET）は，
1987年に Fultonらによってはじめて作製された [6]．近年，SETへの関心が高まっており，その
背景として従来の半導体トランジスタ（MOS-FET）の集積化に限界が近づいていることがある．
これまでは，ムーアの法則 [7] に従うように微細加工技術が発展し，LSI の集積化が進んできた．
集積化はチップ当たりのデバイス数の増加だけでなく，デバイス動作の高速化ももたらしてきた．
しかし，数十ナノメートルの微細加工が可能となった現在では，トンネル効果による漏れ電流の影
響が増大し，放熱限界を迎えている．性能を落とさずにこの問題を解決するには，駆動電圧を下げ
る，もしくは電子数を減らす必要がある．SETは電子 1つ単位で動作するために，大幅な電子数
の減少が見込まれ，高集積度な次世代デバイスとして注目されているのである [8]．
SETの実用上の課題は動作温度である．従来の電子線リソグラフィと真空蒸着のみを用いた作
製手法では，SETの動作は数百ミリケルビンといった低温に限られる．これを解決するには，素
子の島電極のサイズを小さくし，帯電エネルギーを大きくする必要がある．そこで，金属のナノ
粒子を島電極に用いた SETが注目を集めており，ナノ粒子としては金ナノ粒子が広く用いられて
いる [9, 10, 11]．このようなナノ粒子ベースの SETを作製するには，ソース・ドレインの 2つの
リード線の間にナノ粒子配列を形成する必要がある．リード線の間に配列を組み立てる手法とし
て，誘電泳動 (Dielectrophoresis, DEP)が知られており，DEPを用いた SETの作製報告もある
[12, 13, 14]．
電子のもつ，電荷とスピンという 2 つの自由度を組み合わせることで新たな機能を生み出そう
とする学問分野はスピントロニクスと呼ばれ，近年注目を集めている [15, 16]．実際に，SET の
電極材料に強磁性体を導入した SET の作製が試みられており，このような SET は強磁性 SET
と呼ばれる．強磁性 SET では，クーロンブロッケード現象とトンネル磁気抵抗効果 (Tunnel
Mangetoresistance, TMR)との複合効果が期待される [17, 18]．
磁性ナノ粒子に関する研究として，グラニュラー膜中の粒子を島電極とした強磁性 SETの構造
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が実現されている．[19]．ただし，グラニュラー膜の場合は，島電極数を少なくすることが困難で
あり，ゲート電極の配置にも問題がある．また，液中に分散させた磁性ナノ粒子について，配置制
御技術に関する研究はある [20]．しかし，そこで用いられた粒子は表面導電性がないために，電子
デバイスへの応用は提案されていない．
1.2 研究目的
本研究では，磁性ナノ粒子を基板上へ散布することで，強磁性 SETを作製することを目的とす
る．本研究を行う前に，強磁性体である Niのナノ粒子を用いた SETの作製を目指したが，導電性
が得られないという問題が生じた．この原因は Niの表面が酸化によるものと考えたため，本研究
では炭素被覆 Coナノ粒子を磁性ナノ粒子として用いる．
まず，炭素被覆 Co ナノ粒子を純水中に分散させた粒子液を調製する．その粒子液を基板上に
滴下し，DEP によってナノ粒子配列を作製する．この際，磁性ナノ粒子を用いていることから，
DEP中に外部磁場を印加するプロセスを新たに検討し，磁場が配列に与える影響を調査する．得
られた配列について，導電性や配列形状という観点から，これまで研究されてきた金ナノ粒子配列
と比較を行い，本研究の作製プロセスを評価する．
一方で，DEPに代わる別の配列作製手法も提案する．DEPを用いた配列作製手法は，DEP中
に配列に電流が流れてしまい，配列に損傷を与える可能性があることが問題であった．そこで，基
板上にマイクロスケールの電磁石を配置し，局所的な磁場によるナノ粒子配列の作製も目指す．こ
の手法についても，作製プロセスの評価を行う．
作製したナノ粒子配列について，4.2 K で電気的特性を測定する．ゲート電圧に対する電流応
答を調べることで SETとしての動作を実証する．単一電子動作が得られた配列については磁場に
対する応答も調査する．クーロンブロッケード現象と TMR の複合効果を観測することで強磁性
SETとしての動作も実証する．
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第 2章
原理
2.1 微小トンネル接合の物理
2.1.1 トンネル接合とクーロンブロッケード
ナノスケールの電気伝導では，電子の波動としての性質が強く現れる．このような量子力学的性
質を巨視的に観測できる系をメゾスコピック系と呼び，微細加工技術の発展とともに研究が進めら
れている [21, 22]．メゾスコピック系における代表的な現象の 1つに，微小トンネル接合に見られ
る帯電効果がある．トンネル接合は，図 (a)に示されるような薄い絶縁体（トンネルバリア）を 2
つの導体で挟んだ構造をもつ．電磁気学的に見れば，その構造は平行平板のキャパシタと等価であ
り，電子は絶縁体のポテンシャルを越えられないため電気伝導は生じない．しかし，絶縁体の膜厚
が数ナノメートルと極めて薄くなったとき，量子力学的な効果により一方の導体からもう一方の導
体への電子の通り抜け（トンネリング）が可能となる．この現象はトンネル効果と呼ばれる．トン
ネル接合の回路記号は図 (b)のように表される．
図 2.1: (a)トンネル接合の模式図，(b)トンネル接合の回路記号
トンネル接合が電荷を蓄え，電位差 V を持つ場合を考える.電子が 1つトンネルした時の接合の
静電エネルギーの変化 ∆E は次式で表される.
　∆E =
1
2
Cj
{(
V ± e
Cj
)2
− V 2
}
=
e2
2Cj
± eV (2.1)
ここで，Cj はトンネル接合をキャパシタとして見た時の静電容量であり，接合容量と呼ばれる．
6
∆E が正となることはエネルギー保存則より禁じられるため，伝導が生じるための電圧の条件は，
|V | > e
2Cj
(2.2)
となる.接合両端を電圧源に接続している場合,トンネリングによって失われた電荷は電源から補填
される.絶対零度におけるトンネル接合の電流電圧特性は図 2.2(a)のような非線形な特性となる．
零電圧付近で電流が閉塞される現象はクーロンブロッケードと呼ばれる.これは電子 1つの帯電で
伝導が抑制されることを意味するため，クーロンブロッケードは単一電子デバイスの基本動作原理
となる．伝導が生じているときのトンネル接合の等価回路は接合容量 Cj とトンネル抵抗 RT の並
列回路として図 2.2(b)のように表わされる.
図 2.2: (a)クーロンブロッケード，(b)伝導時のトンネル接合の等価回路
クーロンブロッケードを観測するための条件として以下の 3つが知られている [23]．
EC =
e2
2Cj
≫ kBT (2.3)
RT ≫ RQ =
h
e2
= 26 kΩ (2.4)
Re[Z (ω)] ≫ RT (2.5)
ここで kB ,T ,hはそれぞれボルツマン定数，絶対温度，プランク定数である.式 2.3は，接合の帯
電エネルギー EC が熱的なゆらぎよりも十分大きくなければならないこと示す.電子の運動エネル
ギーである熱雑音が帯電エネルギーに匹敵するとき，閉塞領域であっても粒子が障壁を超えてしま
う．この結果，電流電圧特性はオーミックに近づきクーロンブロッケードは観測されなくなってし
まう.観測可能な温度を上げるには，Cj の小さな微小接合が必要である．
式 2.4はトンネル抵抗 RT が量子抵抗 RQ よりも十分に大きくなければならないことを示す．こ
れは，不確定性原理に起因する接合電荷の量子揺らぎが無視できるための条件である．これを満た
さないと，接合の表面電荷の時間ゆらぎによって閉塞が覆い隠されてしまう.
式 2.5は電磁場環境効果の問題に対する条件である．左辺 Re[Z (ω)]は，トンネル接合近傍の環
境インピーダンスの実部である．Re[Z (ω)]を下げてしまう要因として配線の持つ寄生容量がある．
実験的にトンネル接合を電源につないだ場合，配線の寄生容量は微小トンネル接合のもつ静電容量
に対して大きいものとなる．すると，配線が電荷の供給源となり，トンネリングによる電荷の変動
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が即座に補償されてしまうために，クーロンブロッケードは観測されなくなる．この問題を解決す
るには，接合両端の近傍へ直列にキャパシタもしくはトンネル接合を接続し，それらを高抵抗リー
ド線として扱う方法がある [1]．
2.1.2 トンネル接合の電流電圧特性の導出
本節では，トンネル効果について量子力学的に考えた上で，有限温度におけるトンネル接合の電
流電圧特性について述べる．トンネル効果は，トンネル接合の 2 つの金属層内の電子の波動関数
が，絶縁層（ポテンシャル）内で重なることで生じる．波動関数の概形を表した模式図を図 2.3(a)
に示す．ポテンシャル内の波動関数は，距離に対して指数的に減少するため，トンネル効果を生じ
るには数 nm以下の薄い絶縁層が必要である．
トンネル接合両端の金属について，エネルギーに対する電子の占有状態（電子状態密度にフェル
ミ分布関数をかけたもの）は図 2.3(b)のように示される．ここでは，接合両端に電圧が印加され
ており，金属 2に対して金属 1の準位が eV 高くなっている．電子の占有状態がフェルミ分布に従
うと仮定して，温度 T における電流電圧特性を導出する [23]．金属 1，金属 2それぞれのフェルミ
分布関数を f1(E),f2(E)とする．f1(E)は，
f1(E) =
1
1 + exp
(
E − Ef1
kBT
) (2.6)
と表され，Ef1 は金属 1のフェルミ準位である．金属 2のフェルミ準位は金属 1よりも eV 低い．
また，トンネリング後の電子のエネルギーはトンネリング前に比べて e/2Cj 増加する．それらを考
慮して，f2(E)は，
f2(E) =
1
1 + exp
(
E − Ef1 + e(e/2Cj − V )
kBT
) (2.7)
と表される．電子の透過率を P とし，この値が V に依存せず一定であると仮定すると，金属 1か
ら金属 2へのトンネル確率 Γ1→2(V, T )は次のようになる．
Γ1→2(V, T ) = P
∫ ∞
−∞
f1(E) {1− f2(E)} dE (2.8)
これは，金属 1の占有状態と金属 2の非占有状態の積を全エネルギーに対して積分している．これ
を実際に計算すると，
Γ1→2(V, T ) = Pe
(
V −
e
2Cj
)
1
1− exp
{(
−
1
kBT
)
e
(
V −
e
2Cj
)} (2.9)
となる．金属 2から金属 1へのトンネル確率 Γ2→1(V, T )については，上の式に V = −V を代入
すればよく，
Γ2→1(V, T ) = Γ1→2(−V, T ) (2.10)
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である．金属 1から金属 2へ流れる電流 I(V, T )はトンネル確率に比例し，
I(V, T ) ∝ Γ1→2(V, T )− Γ2→1(V, T ) (2.11)
となる．したがって，Γ1→2(V, T ) の概形から電流電圧特性が求まる．閾値電圧を 1V としたと
きの，有限温度におけるトンネル接合の電流電圧特性を図 2.4 に示す．接合の帯電エネルギー
EC = e
2/2Cj が熱エネルギー kBT に対して大きくなるにつれて，非線形性が強く現れる．
図 2.3: (a)トンネル接合における波動関数．(b)トンネル接合両端の金属の電子の占有状態．
図 2.4: 有限温度におけるトンネル接合の電流電圧特性．
2.1.3 多重接合系
2.1.1 節でも述べたように，単一のトンネル接合の伝導特性を実験的に調べるのは困難である．
そのため，直列に複数のトンネル接合を接続した多重接合系を用いた研究がされている．多重接合
系では，電気的に孤立した電極である島電極が形成され，そこへ電子が閉じ込められることで外部
環境効果が抑えられる．
本節ではまず，2重トンネル接合の電流電圧特性を考える．この場合，島電極の自己容量 C0 を
考える必要がある．2つのトンネル接合の容量をそれぞれ C1,C2 とすると，伝導が生じるための電
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圧条件は，
|V | > e
C0 + C1 + C2
=
e
Ceff
(2.12)
となる．ここで，Ceff は島電極の全容量とした．この式から，帯電エネルギー EC = e2/2Ceff を
大きくし観測温度を上げるには，島電極自体を微小にする必要があることが分かる．
次に，図 2.5 に示すような，多数のトンネル接合が 1 次元に N 個並んだ多重接合列を考える．
すべての島電極の自己容量を C0 とし，隣り合う左右の島電極との間の接合容量を C とする．ここ
で，2個以上離れた島電極との間の容量は考えないものとする．島電極の全容量 Ceff は，左右片方
のすべての接合とすべての島電極を含めた合成容量を Ch として，
Ceff = C0 + 2Ch (2.13)
である．ここで，N が半無限であるとすれば，C−1h = C
−1 + (C0 + Ch)
−1 なので，
Ceff =
√
C20 + 2CC0 (2.14)
と書ける．k番目の島電極へ電子を 1つ入れたとき，帯電エネルギー EC = −e2/2Ceff によるポテ
ンシャルが生じる．すると，l番目の島電極のポテンシャル ϕl は，
ϕl = −
e
Ceff
(
C
C0 + Ch
)|k−l|
≈ − e
Ceff
exp
(
−|k − l|
M
)
(2.15)
で表される．M は減衰定数であり，C ≫ C0 の場合は，
M =
√
C
C0
(2.16)
である．この式から，電子が入った島電極を中心としたポテンシャルの形状は図 2.6(a)のように
なる．電子のトンネリングは孤立波の移動と考えることができ，この孤立波は電荷ソリトンと呼ば
れる．電荷ソリトンの考え方は，接合列の長さがソリトン波長 1/M に対して十分大きいときに有
効である．接合列の端から電荷ソリトンを注入するのに必要な電圧 Vth は，
Vth =
e
2Ceff
{1 + exp(−1/M)} (2.17)
とである．よって，電荷ソリトンを考えたトンネル接合列の電流電圧特性は図 2.6(b)のようにな
る．ここで，漸近線と x軸の交点はオフセット電圧 Voffset と呼ばれ，
Vth ≈
Ne
2C
(2.18)
と表わされる [24]．
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図 2.5: 半無限に長い 1次元トンネル接合列
図 2.6: (a)電荷ソリトンの形状．(b)電荷ソリトンを考えた多重トンネル接合の電流電圧特性
2.1.4 コトンネリング
1つの電子が 2重トンネル接合を一方向に移動する場合を考える．これまでは，片方の接合での
トンネル過程ともう一方の接合でのトンネル過程は無相関であると考えてきた．このような各接
合で独立して起こるトンネリングを逐次トンネリングと呼ぶ．逐次トンネリングでは，島電極に電
子が入ると帯電エネルギーが増加してしまい，このことがクーロンブロッケードが引き起こして
いる．それに対して，2つのトンネル過程が同時に起こるものをコトンネリングと呼ぶ．コトンネ
リングでは，電子は島電極に入ると同時に出ていくため，実質的に帯電エネルギーの増加を伴わな
い．このような現象は，時間とエネルギーの不確定性によって生じ，極めて短い時間であれば島電
極に電子が存在できることを意味する．クーロンブロッケード領域内での漏れ電流は，コトンネリ
ングによるものが支配的になる [25]．また，コトンネリングは絶対零度でも起こり得る．
クーロンブロッケード領域内で，直列に N 個並んだトンネル接合を同時にトンネルするときを
考える，コトンネリングにより流れる電流 I をとすると，両端電圧 V に対して，
I ∝ V 2N−1 (2.19)
という関係が知られている [26]．これは，トンネリングの前後でエネルギー損失を伴なわない非弾
性コトンネリングのときに成り立つ．
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2.2 単一電子トランジスタ
2.2.1 単一電子トランジスタの構造と動作
SETの基本的な構造を図 2.7に示す，SETは 2つのトンネル接合と 1つの島電極 (island)によ
り構成される 3端子素子であり，3端子はそれぞれMOS-FETと同様に，ソース・ドレイン・ゲー
トと名付けられている．正確には，図に示されるような島電極とゲートがキャパシタを介して接続
されたものは容量結合型 SET と呼ばれる．それに対し, ゲートに接続されたキャパシタを抵抗に
置き換えたものは抵抗結合型 SET と呼ばれる [27, 41]．本論文では，容量結合型 SET のことを
SETと呼ぶものとする．
SETの作製プロセスとして，ソース・ドレイン電極のリード線を蒸着した後，表面に酸化膜を
形成し，その上から島電極を重ねて蒸着する手法が広く知られている．トンネル接合の絶縁膜とし
ては，主にアルミナが用いられる．
図 2.7: 単一電子トランジスタの構造
SETの動作について考える．ドレイン，ソースそれぞれのトンネル接合がもつ接合容量をそれ
ぞれ CD, CS としゲートのキャパシタの容量を CG とする．また，ドレイン，ソース，ゲートそれ
ぞれに蓄えられる電荷を QD, QS , QG とする．3端子はそれぞれ電源に接続され，ここでは
VD = −VS =
VDS
2
(2.20)
となるような対称なバイアス VDS をドレイン・ソース間にかける．トンネルによって島電極に蓄
えられる電子数を nとすれば，素電荷を eとして，
−ne = −QD +QS −QD (2.21)
と書ける．
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島電極へ電子が出入りするときの系全体のエネルギー変化 ∆E を考える．これは接合が持つ帯
電エネルギーの変化 ∆EC と電源がなす仕事W を合わせることで，
∆E = ∆EC +W (2.22)
と書ける．ドレインから島電極へ電子がトンネルするときのエネルギー変化 ∆ED→I および島電
極からドレインへ電子がトンネルするときのエネルギー変化 ∆EI→D は，
∆ED→I =
e
C∑
[
e
2
+ ne+ VDS
(
CS +
CG
2
)
− CGVG
]
(2.23)
∆EI→D =
e
C∑
[
e
2
− ne− VDS
(
CS +
CG
2
)
+ CGVG
]
(2.24)
と表される．ソースから島電極の間でトンネルが生じるときのエネルギー変化 ∆ES→I および島
電極からソースへトンネルが生じるときのエネルギー変化 ∆EI→S も同様に，
∆ES→I =
e
C∑
[
e
2
+ ne− VDS
(
CD +
CG
2
)
− CGVG
]
(2.25)
∆EI→S =
e
C∑
[
e
2
+ ne− VDS
(
CD +
CG
2
)
− CGVG
]
(2.26)
と表される．なお C∑ は島電極の容量であり，
C∑ = CD + CS + CG (2.27)
である．本計算において島電極の自己容量は接合容量およびゲート容量に対し十分小さいとして無
視する．
これらエネルギーの変化量が正であるとき電子のトンネルは生じない．それをもとに，島電極に
電子が n蓄えられているときの閉塞が生じる VDS の範囲を求めると，
2
2CS + CG
[
CGVG − e
(
n+
1
2
)]
< VDS <
2
2CS + CG
[
CGVG − e
(
n− 1
2
)]
(2.28)
2
2CD + CG
[
−CGVG + e
(
n− 1
2
)]
< VDS <
2
2CD + CG
[
−CGVG + e
(
n+
1
2
)]
(2.29)
となる.これはそれぞれドレインと島電極, ソースと島電極間のトンネルに対応している.
C1 = C2 = C とした場合について，閉塞が生じる条件を満たす領域を，縦軸ドレイン・ソース
間電圧，横軸ゲート電圧とした図 2.8に青色で示す. すると，ゲート電圧とドレイン・ソース間電
圧の関係によって伝導が閉塞される菱形状の領域が周期的に現れることが確認できる. これはクー
ロンダイヤモンドと呼ばれる SET の重要な特性である. 複数の閉塞領域はそれぞれ島電極に蓄え
られる電子数に対応している.
VG を固定し VDS を掃引するときの電流電圧特性は，クーロンブロッケードによる非線形性が現
れる. その閉塞幅はゲート電圧によって変調がされる.CD = CS = C かつ背景電荷の影響を考えな
ければ，VG = 0において閉塞が生じる電圧範囲は，
− e
2C + CG
< VDS <
e
2C + CG
(2.30)
と表される.
図の点線のように，Vds を固定して VG を掃引したときのドレインからソースへと流れる電流 ID
の変調を図に示す．周期的に伝導のオンとオフが切り替わり，この特性をクーロン振動という．こ
のような周期的なゲート応答は，SETとして単一電子動作している証明となる.
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図 2.8: クーロンダイヤモンド
図 2.9: クーロン振動
2.2.2 導電性ナノ粒子を用いた単一電子トランジスタ
酸化膜をトンネルバリアとして電極を重ね合わせて蒸着する手法で作製した SETでは，その動
作温度は数百ミリケルビンといった極低温に限られる．これはデバイスを実用する上での課題で
あると同時に，測定時に大規模な低温環境が必要となってしまう．そこで近年では，SETの動作
温度上昇という観点から，導電性ナノ粒子を島電極に用いた SETが研究されている．粒径数ナノ
メートルから数十ナノメートルのナノ粒子は，電子線リソグラフィーと真空蒸着のみを用いた従来
のプロセスでは得られない微小なナノ構造をもち，SETの接合容量および自己容量を小さくする
ことを可能とする．すでに，液体窒素温度や室温での単一電子動作が報告されている [29, 30]．ま
た，ナノ粒子をベースとした SETでのメモリ動作 [31]や論理ゲート [32, 33]の実現も報告されて
いる．
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使用されるナノ粒子としては，コロイド溶液と呼ばれる液中に分散されたナノ粒子が広く用いら
れている．中でも，金ナノ粒子のコロイド溶液が広く用いられており，理由として工業的な製造法
が確立していることや，表面化学修飾の容易さなどがある．金コロイド溶液にはクエン酸のイオン
が含まれており，それが金表面に吸着することで，粒子の周囲に電気二重層が生じ，静電的な斥力
がはたらき粒子分散が保たれる [34, 35]．
ナノ粒子をベースとした SETは，予めソース・ドレイン電極を形成した基板上へ金ナノ粒子を
含む溶液を散布することで作製する．その際に，電極もしくは粒子の表面を絶縁性有機分子で修飾
し，それをトンネルバリアとする方法が知られている．中でも，アルカンチオールやアルカンジ
チオールが絶縁膜が広く用いられている．チオール分子のもつスルフヒドリル基 (-SH) は，金を
はじめとした金属表面に吸着することが知られており，自己組織化単分子膜 (SAM)と呼ばれる配
向性のある膜を形成する．特に，アルカンジチオールは鎖状分子の両端にスルフヒドリル基をも
つため，金ナノ粒子と金ナノ粒子，あるいは金ナノ粒子と電極を SAM を通じて接続することが
できる．図 2.10(a)，(b)にそれぞれ，デカンチオール（CH3C9H18SH）およびデカンジチオール
（HSC10H20SH）の構造式を示す．また，金表面に形成される SAMの模式図を図 2.10(c)に示す．
図 2.10: (a) デカンチオールおよび (b) デカンジチオールの分子構造．(c) アルカンチオールの
SAM．
ソース・ドレイン電極の間に単一の粒子を配置した SETは明瞭な単一電子動作を示す．図 2.11
（a）に，先行研究 [32] で得られた SET の電子顕微鏡（SEM）画像を示し，そのクーロンダイヤ
モンドを図 2.11(b) に示す．しかし，このような粒子 1 つ分ほどの狭い間隔を有する電極の作製
は困難である．先行研究では無電解金メッキやエレクトロマイグレーション [36]，SAMリソグラ
フィー [37]などを用いてそのような電極を実現しているが，作製コストが高くなってしまう問題が
ある．そこで，数百ナノメートル離れたソース・ドレイン電極間にランダムなナノ粒子配列を形成
し，多数の島電極を有する SETとする低コストな作製法も研究されている [38, 40, 41, 42]．
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図 2.11: 先行研究にて報告された，表面修飾された金ナノ粒子を島電極とした SETの SEM画像
(a)とその模式図 (b)．(c)サイドゲート 1への電圧 Vg1 についてのクーロンダイヤモンド [32]．
2.3 スピン依存伝導
2.3.1 磁性体
あらゆる物質は外部磁場によって磁化する．磁化とは，物質中の磁気モーメントの向きが揃うこ
とで磁石としての性質を帯びることである．外部磁場がない状態での磁化は自発磁化と呼ばれる．
ここでいう磁気モーメントは物質中の原子やイオンに起因するもので，磁気モーメントをもつ原子
はそれ自体が小さな磁石であることから原子磁石と呼ばれる．物質はその磁気的特性から，強磁性
体，常磁性体，反磁性体の 3種に大別することができる．それぞれの物質中の磁気モーメントの秩
序状態を表した模式図を図 2.12(a)，(b)，(c)に示す．
図 2.12: (a)強磁性体，(b)常磁性体，(c)反磁性体の磁気モーメントの秩序状態
一部の遷移金属原子や希土類原子は，物質中で原子磁石として存在する．そのような物質では，
隣接する原子の磁気モーメントを揃えようとする相互作用がはたらく．そのため，外部磁場がない
状態でも図 2.12(a)のように磁気モーメントの向きが揃い，自発磁化をもつことができる．このよ
うな物質は強磁性体と呼ばれる．
一方で，原子磁石は存在するが相互作用が弱いために，熱エネルギーによって磁気モーメントの
向きが図 2.12(b)のようにランダムとなるものもある．この場合，物質全体での磁気モーメントの
総和はゼロとなり，自発磁化をもたない．このような物質は常磁性体と呼ばれる．常磁性体では，
外部から磁場を印加すると，磁気モーメントが揃ってくることで磁化を生じる．
16
物質が自発磁化をもつかどうかは，相互作用と熱エネルギーの大小関係によって決まる．これは
ランダウの自由エネルギーを考えることで求まる．温度によって強磁性体が常磁性体に，あるいは
常磁性体が強磁性体に変化することを磁気相転移といい，その転移温度 Tc をキュリー温度という．
室温で強磁性を示す単体の金属としては，Fe，Ni，Coがよく知られている．一方で，常磁性を示
す金属としては，Al，Mg，Naなどがある [43]．
強磁性体や常磁性体のように原子磁石が存在するのは一部の物質のみであり，ほとんどの金属や
イオン結晶中には原子磁石は存在しない．そのため，物質は自発磁化をもたず，このような物質は
反磁性体と呼ばれる．反磁性体へ外部磁場を印加すると，内部に渦電流が生じ，磁場とは逆方向に
磁化が生じる．一般的に，磁性体という言葉は強磁性体を指し，非磁性体という言葉は常磁性体や
反磁性体を指す．
常磁性体や反磁性体では，極低温や強磁場中を除き，磁場の強度 H と磁化M は比例関係にあ
る．このとき磁気感受率（帯磁率）χは，
M = µ0χH (2.31)
で定義される．ここで，µ0 は真空の透磁率である．
一方で，強磁性体は図 2.13のようなヒステリシスをもつ磁化曲線（M −H 曲線）を示す．はじ
め，O点の磁化を示さないところから磁場を増加させると，磁化は飽和磁化Ms で飽和する．これ
は物質中の磁気モーメントの向きがすべて揃ったことを意味する．この状態から磁場を減少させて
いくと，外部磁場がゼロとなっても残留磁化Mr をもつ．さらに，磁化の向きを反転させるには，
磁化の向きとは逆向きに，保持力 Hc を超える外部磁場を印加することが必要となる．磁化の正負
が反転することを磁化反転と呼ぶ．保磁力の大きい強磁性体は永久磁石として使われ，保磁力の小
さな強磁性体は，透磁率を大きくする働きからコイルの芯などに使われる．ほとんどの強磁性体で
は，飽和磁化Ms と自発磁化はほぼ等しいことが知られている．
図 2.13: 強磁性体の磁化曲線
2.3.2 強磁性体の磁化過程と磁気異方性
強磁性体は自発磁化をもつことができるが，図の O点のように磁化をもたない場合もある．磁
気モーメントを揃えようとする作用があるにも関わらず磁化を示さないのは，強磁性体が磁区に分
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かれることで内部で磁化を互いに打ち消しあっているためである．磁区とは磁気モーメントの向き
の揃ったドメインであり，異なる磁区の境界部分は磁壁と呼ばれる．一般に，磁区の大きさは数百
ナノメートルから数ミリメートルほどであることが知られている．
ここで，強磁性体が磁化を持たない状態から磁化されるまでの過程の磁区の変化を考える．この
とき，試料に対してどの方向に磁場を加えるかが重要である．磁化を飽和させるのに必要な磁場が
もっとも小さくなる方向を磁化容易軸と呼び，もっとも大きくなる方向を磁化困難軸と呼ぶ．磁化
容易軸は試料形状や結晶方向に依存する．図 2.16(a)に示す棒状試料では，棒の長さ方向が容易軸
となり，図 2.16(b)に示す板状試料では，面に平行な方向が容易軸となる．
容易軸方向に磁化させる場合，磁化の進行は磁壁の移動が主になる．一方で，困難軸場合は磁区
の磁気モーメントを回転させなければならず，磁化を飽和させるには大きな磁場が必要となる．そ
のため，困難軸磁場方向に磁場を印加した場合の磁化曲線は図 2.16(b)の点線のようになり，直線
的な部分が磁気モーメントの回転に対応している．飽和させるのに必要な磁場 Hk を異方性磁場と
いう．また磁化方向の回転に必要なエネルギーを異方性エネルギーという．
図 2.14: (a)試料形状に対する容易軸（実線）と困難軸（点線）(b)容易軸（実線）および困難軸
（点線）方向についての磁化曲線
異方性エネルギーと磁性体の体積は比例関係にある．そのため，ナノ粒子のように極めて小さな
強磁性体では，1粒子の平均磁気異方性エネルギーが熱エネルギーに近くなり，熱によって容易に
磁化反転が生じてしまう．すると，粒子一つが巨大な磁気モーメントをもつ原子のようにふるまい
常磁性的な特性を示す．この状態を超常磁性と呼ぶ [44]．
2.3.3 電子のスピン
原子のもつ磁気モーメントの素因は電子の回転運動である．磁気モーメントは，電子の軌道運動
量とスピン角運動量の和として考えられる．前者については，原子核の周りを 1つの電子が回転運
動する古典的なモデル（ボーアモデル）により考えられる．電子の質量をm，軌道半径を r，電子
の速さを v すると，古典的な軌道角運動量 L = mrv である．一方で，ボーアの量子化条件より許
される軌道運動量は L = ℏl で表される．ここで l は方位量子数である．これらのことから，内面
積を S として大きさ I の円電流が流れたときの磁気モーメントml は，
ml = IS = −
ev
2πr
πr2 = − eℏ
2m
l = −µBl (2.32)
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と書ける．ここで µB = eℏ/2m = 9.274× 10−24 J/Tはボーア磁子と呼ばれる定数である．
次にスピン角運動量によるものを考える．電子は静止している状態でも角運動量を持ち，この角
運動量のことをスピンと呼ぶ．スピンは電子の自転と考えられるが，古典的な自転とは大きく異な
り，観測されるスピン角運動量は +ℏ/2 と −ℏ/2 の 2 値しかとらない．それぞれの状態はアップ
（＋）スピンとダウン（－）スピンと呼ばれる．それぞれの状態を表すのに ↑，↓という表し方もさ
れる．
単一の原子は電子の回転運動を伴うために磁気モーメントをもつ．しかし，イオン結晶や化合
物中の原子が磁気モーメントをもつとは限らない．イオン結晶や化合物中の原子の内殻軌道は，
Pauliの排他律に従い＋スピンと－スピンが対になるように占有する．そのため，スピン角運動量
は打ち消され磁気モーメントは生じない．価電子については，イオン結合の場合は閉殻に収容さ
れ，共有結合の場合はやはり＋スピンと－スピンが対になるように占有する．そのため，どちらに
しても磁気モーメントは生じない．
しかし，一部の遷移金属原子や希土類金属原子では，化合物をつくっても磁気モーメントが残
る．これは Hundの規則によって，＋スピンと－スピンが対にならずに，同一スピン方向の電子が
占有した方がエネルギーが低いことがあるためである．生じた不対電子はイオン結合や共有結合に
寄与せず，磁気モーメントが打ち消されない．この磁気モーメントの相互作用により，1つの原子
が全体として磁気モーメントをもつ．つまり，原子磁石が存在するために，このような物質は強磁
性体もしくは常磁性体となる．
2.3.4 強磁性体のスピンバンド
これまで考えてきたのは，原子に局在した電子による磁気モーメントであり，このような見方は
局在電子モデルと呼ばれる．しかし，Fe，Ni，Coなどでは，磁性を担う電子が結晶内を動き回っ
ている．このようなものを取り扱う見方を遍歴電子モデルという．遍歴電子モデルの場合，エネル
ギーバンドに基づいて議論をする．このとき，＋スピンと－スピンの状態密度を区別する必要があ
り，このようなエネルギ－バンドをスピンバンドと呼ぶ．まず，常磁性体および強磁性体のスピン
バンドを図 2.15(a)，(b) にそれぞれ示す．縦軸をエネルギーとして，左右はそれぞれ＋スピンお
よび－スピンの状態密度を表している．金属なのでバンドの途中まで電子が占有しており，上端は
フェルミ準位である．
図 2.15: 常磁性金属（a）および強磁性金属（b）のスピンバンド
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常磁性金属では，＋スピンと－スピンの状態密度は等価であり，図 (a)のような左右対称な特性
となる．一方で，強磁性体金属ではフェルミ準位近傍の不対電子の影響で，＋スピンと－スピン
の状態密度が異なっている．よって，図 (b) のような左右非対称な特性となる．このように，＋
スピンと－スピンの状態密度に差が生じた状態はスピン偏極と呼ばれ，それぞれの電子数の比は
スピン分極率と呼ばれる．フェルミ準位における＋スピン電子数を D+(EF),少数スピン電子数を
D−(EF)とすると，スピン分極率 P は，
P =
D+(EF)−D−(EF)
D+(EF) +D−(EF)
(2.33)
で定義される．常磁性体では P = 0となる．強磁性体である Fe，Ni，Coのスピン分極率の大き
さは，バンド計算より 20～50％であることが知られている [43]．また，P = 1となる物質はハー
フメタルと呼ばれる．ハーフメタルでは，片側のバンドのフェルミ準位が，半導体のようにエネル
ギーギャップ中に位置する．
磁化M に磁場 H を印加したときのエネルギー変化は −MH となる．これをスピンバンドで考
えると，＋スピン電子のエネルギーが µBH だけ上がり，－スピン電子のエネルギーが同じだけ下
がることを意味する．このときのスピンバンドの変化を図に示す．ここで生まれたフェルミ準位の
差をなくすように，＋スピン電子が－スピン電子に遷移する．このとき遷移する電子数 ∆nは，
∆n ≃ D(EF)µBH (2.34)
と書ける．
図 2.16: 磁場を印加したときのスピンバンドの変化
2.3.5 トンネル磁気抵抗効果
磁気抵抗効果（Magnetoresistance, MR）とは，外部磁場を印加することで物質の電気抵抗が変
化する現象である．1988年に，磁石層/非磁性層/磁石層という構造で，巨大磁気抵抗効果 (GMR)
が観測された [45]．これは，2つの磁石層の磁化の相対角によって電気抵抗が変化する現象であり，
高感度な磁気センサの開発などに応用されている．その後，非磁性体層を薄い絶縁層とした場合
にも，同様の磁気抵抗効果が生じることが発見された [46]．これはトンネル磁気抵抗効果 (Tunnel
Magnetoresistance, TMR)と呼ばれる．TMRの生じる構造は強磁性トンネル接合と呼ばれ，こ
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れはトンネル接合の両端の金属を強磁性体としたものである．ハードディスクドライブといった磁
気記録媒体の読み取り部分には，GMR素子や TMR素子が用いられている．
強磁性トンネル接合におけるトンネリングを考える．接合左右の強磁性体をそれぞれ FM1，
FM2とする．FM1と FM2の磁化方向が揃っているとき（平行状態）のそれぞれのスピンバンド
は図 2.17(a)のようになる．その状態から FM2のみが磁化反転し，磁化方向が反対のとき（反平
行状態）のそれぞれのスピンバンドは図 2.17(b)のようになる．ここでは左から右へのトンネリン
グを矢印で示している．トンネリングの際にスピンは保存されるため，各スピンバンド間でのみト
ンネリングが許される．このことをスピン依存トンネリングという．
図 2.17: 平行状態 (a)および反平行状態 (b)でのスピン依存トンネリング
強磁性トンネル接合におけるトンネル確率は，＋スピン同士，－スピン同士の両側の金属の状態
密度の積の和に比例する．そのため，接合の抵抗は FM1と FM2の磁化の相対角度に依存し，平
行状態のとき最小，反平行状態のときに最大をとる．図 2.18(a)，(b)のような 2状態をとる接合
を得るには，FM1，FM2のそれぞれの保持力 H1,H2 の値が異なればよい．このとき，磁場の大
きさH によって平行状態と反平行状態が切り替わり，磁場H に対する抵抗 Rの変化は図 2.18(b)
のような特性となる．
図 2.18: (a)平行状態 (b)反平行状態 (c)磁気抵抗特性
TMRの性能を表すのに磁気抵抗比 (MRR)が用いられる．平行状態，反平行状態のトンネル抵
抗をそれぞれ RP, RAP とする．あるいは，平行状態，反平行状態のときに流れる電流を IP, IAP
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とする．このときMRRは，
　MRR ≡ RAP −RP
RP
=
IP − IAP
IAP
(2.35)
で定義される．TMRについてのMRRは，TMR比とも呼ばれる．一方で，金属中のアップスピ
ンとダウンスピンの電子数の比でMRRを求める方法も知られている．これは Julliereモデルと呼
ばれ，接合左右の金属のスピン偏極率をそれぞれ P1, P2 とすると，
MRR =
2P1P2
1 + P1P2
(2.36)
と記述される．
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2.4 強磁性単一電子トランジスタ
2.4.1 強磁性単一電子トランジスタに関する研究例
SETの電極材料として強磁性体を用いたものは，強磁性単一電子トランジスタ (FM-SET)と呼
ばれ，TMR との複合効果が期待されている．2 つのリード線と 1 つの島電極をすべて強磁性体
（FM）とした FM/FM/FM素子や，島電極に非磁性体（NC）を用いた FM/NC/FM素子につい
て研究が報告されている [47, 48, 49, 50]．また，島電極に超伝導体（SC）を用いた FM/SC/FM
素子 [18]についても研究が報告されている．FM/NC/FM素子や FM/SC/FM素子では非磁性体
の島電極を通じてスピンが伝導するため，スピン注入に関する研究が行われている [51]．
先行研究 [49] にて作製された，Ni/Co/Ni という構造の FM/FM/FM 素子の磁気抵抗特性を
図 2.19(a)に示す．また，この素子と同様の構造をもつ SETの原子間力顕微鏡（AFM）画像を図
2.19（b）に示す [48]．この素子では，先に Niリード線が磁化反転し，その後 Co島電極が磁化反
転すると考えられる．この磁気抵抗特性は図 2.18(b)とは異なり，抵抗比が徐々に上昇している．
これは，Niがドメイン構造をもつために連続的に磁化されるためと説明されている．
図 2.19: (a)先行研究にて報告された FM/FM/FM素子の磁気抵抗特性 [49]．(b)FM/FM/FM素
子の AFM画像 [48]．
強磁性ナノ材料を島電極とした 2重トンネル接合 [52, 53]や磁性グラニュラー薄膜 [55, 56]につ
いても，スピン依存伝導に関する研究が報告されている．磁性グラニュラー膜は酸化膜中に複数の
磁性微粒子が埋め込まれた構造をしており，酸化膜をトンネルバリア，粒子を島電極とした伝導が
生じる．こうした系では，クーロンブロッケードとスピンの相互作用が観測できる．2つのリード
線の間に作製した磁性グラニュラー膜について，電気的特性と磁場に対する応答を調査した結果が
報告されている [19]．また，グラニュラー膜以外の磁性ナノ粒子を用いた SETの例として，磁性
ナノ粒子を SETの島電極へ容量的に結合し，磁場に対する応答を得た報告がある [57]．
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2.4.2 クーロンブロッケード現象を伴なうトンネル磁気抵抗効果
　 FM-SET にて注目されているのは，TMR とクーロンブロッケード現象の複合効果である．
有名なものに，クーロンブロッケード領域内で磁気抵抗比が増大する現象が知られている．図
2.19(a)の特性を示した FM-SETについて，200 mKにおけるクーロン振動の振幅の磁場依存性を
図 2.20(a)に示す．ここで，下側の包路線は SETが ON状態の時の磁気抵抗特性を，上側の包路
線は SETが OFF状態の時の磁気抵抗特性を表している．ON状態の磁気抵抗比は 4％ほどであ
り，これはクーロンブロッケードが生じない高温（4.2 K）の値と変わらない．一方で，OFF状態
の磁気抵抗比は 40％になっている．この原因として，接合の電荷の量子ゆらぎによる考察が試み
られている [58]．
FM-SETに見られるもう一つの特徴的な現象は磁気クーロン振動である．まず，先行研究にて
得られた FM/FM/FM素子のクーロン振動の磁場依存性を図 2.20(b)に示す．明部は高抵抗，暗
部は低抵抗を表している．この図から，クーロン振動の位相が磁場に対して変化していることが分
かる．これは，磁場を正に印加することがゲート電圧を正に印加することと等価であることを意味
している．
この現象については，次のように説明される [58]．2.3.4節で述べたように，強磁性体に磁場 H
を印加すると，ゼーマン効果によりバンドが変化する．すると，フェルミ準位を一致するように各
スピンで電荷の再分配が生じる．分極率 P の磁性体の場合，再分配の結果得られる新しいフェル
ミ準位は，もとの準位に対して，
∆εF = −
1
2
PgµBH (2.37)
だけ変化する．ここで，g は g因子と呼ばれるパラメータであり，電子の場合はおよそ 2であるこ
とが知られている．
異なる金属を接触させているときに磁場を印加した場合，接合界面においても磁場による電荷の
再分配が生じる．リード線の配線材料である Auも併せて，Au/Ni/Co/Ni/Auという構造を考え
る．まず，Au/Ni界面では，Auは非磁性体であり電位も固定されているため，化学ポテンシャル
は変化しない．よって Niのフェルミ準位の変化を打ち消すように電荷の再分配が生じ，Niの化学
ポテンシャルは固定される．一方で，Ni/Co界面では，トンネル接合を構成しているために化学ポ
テンシャルは必ずしも一致しない．すなわち，磁場の印加によって Coの化学ポテンシャルが変化
し，それが島電極の帯電エネルギー EC を超えるたびに電荷の再分配が起こる．これが磁気クーロ
ン振動を引き起こしており，その周期 ∆H は，
1
2
(PCo − PNi)gµB∆H = 2EC (2.38)
で与えられる．
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図 2.20: 先行研究における (a)クーロンブロッケード領域での磁気抵抗比増大と (b)クーロン振動
の磁場依存性 [47]．
2.5 誘電泳動
誘電泳動とは，電場の勾配に応じて液中の粒子が力を受ける現象である．誘電泳動の模式図を図
2.21(a)に示す．この図では，2つの電極のサイズが異なるために不均一な電場が生じ，粒子は電
場の強い片側の電極に引き付けられる．2電極に交流電圧を印加させることで，その間にナノ粒子
配列を形成する手法が報告されている [59, 60, 61]．また，作製したナノ粒子配列にてクーロンブ
ロッケードを観測したものもある [12, 13, 14]．
先行研究 [59]によると，不均一な電場中にある帯電していない粒子が受ける力
−→
F DEP の時間平
均は次式で与えられる．
⟨
−→
F DEP⟩ = 2πϵma3Re[K (ω)]▽|
−→
E |2 (2.39)
ここで，ϵm は溶媒の誘電率，aは粒子の半径，K はクラウジウス・モソッティ因子，ω は交流電
圧の角周波数，
−→
E は電場の実効値である．周波数に依存する主なパラメーターはK(ω)であり，
K(ω) =
ϵp − ϵm −
j
ω
(σp − σm)
ϵp + 2ϵm −
j
ω
(σp + 2σm)
(2.40)
で表される．なお，正確には粒子の誘電率 ϵp も粒子サイズに依存するが，これは考慮していない．
金クエン酸コロイド溶液中の金ナノ粒子を用いた DEPではK(ω)の値は 10 GHz以下で一定との
計算結果が示された．しかし，1 GHz以下の周波数においても，粒子配列の形状と周波数には明確
な関連性が見られており，これは溶媒のイオンの働きや溶液の分極によるものと考察されている．
図 2.21（b）に，先行研究 [14]で作製された SETの SEM画像を示す．この SETでは，粒径 30
nmの金コロイド溶液を電極上に滴下し，100 kHz，4.04 Vの交流電圧を Drain-Source電極間に
10 s印加することで作製されたと記載されている．また，金電極へはデカンジチオールの SAMが
予め形成されている．
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図 2.21: （a）誘電泳動の模式図．（b）先行研究にて，DEPを用いて作製された SET[14]．
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第 3章
実験手順
3.1 全体の流れ
本研究の全体の流れを示したフローチャートに図 3.1に示す．まず，実験用チップの外部電極を
フォトリソグラフィと真空蒸着，リフトオフによって作製した．次に，内部電極を電子線リソグラ
フィと真空蒸着，リフトオフによって，チップの内部領域に作製した．その後，ナノ粒子配列を形
成し，電子顕微鏡（SEM）観察および電気的特性の評価を行った．以降では，内部電極を形成済み
のチップを試料と呼ぶものとする．本研究では，誘電泳動（DEP）を利用した方法と，マイクロサ
イズの電磁石（Micro Electromagnet, MEM）による局所的な磁場を利用した方法の 2 種類でナ
ノ粒子配列の作製した．以降では，それぞれの実験に用いる試料を DEP試料，MEM試料と呼称
する．
図 3.1: 試料作製およびナノ粒子配列形成プロセスのフローチャート
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3.2 外部電極作製
Si基板上に外部電極を作製した．基板には酸化膜付き Siウェハ（4 inchi, 酸化膜厚 300 nm, Si
抵抗率 <0.02 Ωcm）を用いた．外部電極のパターンを図 3.2に示す．金色が電極部分を表してい
る．内部電極は中央部の 200 µm四方の領域に作製される．3箇所に配置された十字の電極はアラ
イメントマークと呼ばれるもので，内部電極パターンを露光するときの位置合わせに用いた．図
3.2の外部電極は 1枚のウェハに複数作製されており，それらを分割することで実験用チップとし
て用いた．外部電極および実験用チップの作製手順を以下に示す．
1. ウェハ表面にポジ型のフォトレジスト，をスピンコーターを用いて 2層に分けて塗布した．
レジストの種類と塗布条件を表 3.1に示す．　
2. フォトマスクを被せ，紫外線露光装置で露光した．
3. 現像液 (Shipley MFCD-26)で現像を行った．　
4. 真空蒸着装置を用いて，基板に対して正面から NiCrを 5 nm,金を 35 nmそれぞれ蒸着し
た．真空蒸着装置の構成は 3.3.4節に記す．
5. ウェハを蒸着装置から取り出し，80℃に加熱した Remover PGに浸すことでリフトオフを
行った．
6. 表面に保護レジストを塗布した後，スクライバーでけがき，基板を分割することで 7 mm四
方の実験用チップを作製した．
図 3.2: 外部電極パターン
表 3.1: 外部電極作製時のレジスト塗布条件
層 使用レジスト 回転数
(rpm)
　 ベーキング温度
(℃)
　 ベーキング時間
(min)
下層 LOR 3A 3000 200 15
上層 Shipley Microposit
photoresist S1813
5000 115 2
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3.3 内部電極作製
3.3.1 電極パターンの設計
内部電極のパターンは CADソフトウェアである VectorWorksを用いて設計した．先端の尖っ
た 2つの対向した電極を設計しており，その構造をギャップと呼称する．本研究ではギャップにナ
ノ粒子配列を作製することで，ギャップの 2電極をそれぞれソース・ドレイン電極として用いた．
本節では内部電極の CAD設計パターンを示す. ただし，蒸着には斜め蒸着法を用いるため，実際
に得られる電極の寸法は CAD上の寸法とは異なる．
誘電泳動用試料（DEP試料）の電極パターン
DEP 試料の内部電極の CAD パターンを図 3.3(a) に示す．1 つの試料あたり 6―7 個のギャッ
プを配置し，それぞれギャップ番号を振ってある．ギャップの CADパターンを図 3.3(a)に示す．
ギャップの先端間距離は，CAD上の値で 500 nm，540 nm，580 nmとした．図 3.3(a)中央部の
配線がされていない電極はダミーギャップとし，2電極の先端間の距離を調べるために配置した．
また，一部試料にはギャップの代わりにショートラインを設計し，外部電極と内部電極の導通がと
れているかを調べるために用いた．ギャップの内側にある黒い線は，露光時のドーズ量を調整する
ための補助パターンである．
図 3.3: (a)DEP試料の内部電極パターン．(b)ギャップの形状．
マイクロ電磁石付き試料（MEM試料）の電極パターン
MEM試料の CADパターンを図 3.4(a)に示す．1つの試料あたり 3個のギャップを配置した．
ただし，そのうち中央に配置されたギャップ 2は電磁石への配線がされておらず，磁場有無の比較
をするために設計した．ギャップ付近の CADパターンを図 3.4(b)に示す．内部アライメントマ
―クは，後述するレジスト窓の露光時の位置合わせのために配置した．ギャップ付近の円はレジス
ト窓を形成する領域を示している．
29
図 3.4: (a)MEM試料の内部電極パターン．(b)ギャップの付近の電極形状．
3.3.2 電極作製手順
チップの内部フィールドへ内部電極を以下の手順で作製した．
1. 保護レジストを落とすために，チップをアセトンとイソプロパノールへ続けて浸漬させ，そ
の後窒素ガスで乾燥させた.
2. 基板表面に 2 層のレジストをスピンコーターで塗布した．塗布条件を表 3.2 に示す．アン
ダーカットを形成するために，高感度レジストを下層，低感度レジストを上層とする 2層レ
ジストとした．
3. 設計した電極パターンをもとに，電子線露光装置で露光した．詳細は 3.3.3節に記す．
4. イソプロパノールと超純水を 10:1 で混合した現像液に浸漬させることで，現像を行った．
現像後は超純水でのリンスと窒素ガスによる乾燥を行った．
5. 真空蒸着装置で蒸着を行った．ここでは斜め蒸着法を用いており，詳細は 3.3.4節に記す．
6. 試料をアセトンに浸漬させリフトオフとした．リフトオフ終了後，イソプロパノールでリン
スし窒素ガスで乾燥させた．
表 3.2: 内部電極作製時のレジスト塗布条件
層 使用レジスト 回転数
(rpm)
ベーキング温度
(℃)
　 ベーキング時間
(min)
下層 PMMA+PMAA 11% 1500 170 2
上層 NANO PMAA 2% in Anisole 3000 170 3.5
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3.3.3 電子線露光装置
電子線露光はクラス 100 のクリーンルーム内で行った．露光装置は電子顕微鏡 (日本電子，
JSM-7100F)と描画用電子ビーム偏向アンプ (東京テクノロジー，BeamDraw)を組み合わせたも
のを使用した．露光時には，図 3.2中のアライメントマークをもとに基板角度補正および位置合わ
せを行った．露光装置の分解能は 20 nmとなっている．ビーム電流の値を 120 pA，1ピクセルあ
たりのドーズ時間を 5 µsとして露光を行った．このときのドーズ量，すなわち単位面積当たりの
電荷注入量は 150 µC/cm2 であった．
3.3.4 真空蒸着装置
蒸着装置の構成を図 3.5 に示す．真空チャンバーには油回転ポンプ (R.P.) と油拡散ポンプ
(D.P.)が接続され，2× 10−6 Torrほどの真空度が得られる．蒸着材料はチャンバー下部のるつぼ
に入れられており，るつぼへ電流を印加し加熱することで蒸着を行う．チャンバー内部には水晶振
動子を用いた膜厚計があり，それを読み取りながらシャッターを開閉することで任意の膜厚を得ら
れる．また，試料ホルダを外部から操作することで蒸着角度を調整可能である．るつぼの位置の都
合上，NiCr 蒸着時にはるつぼと試料との角度 3°を補正する必要がある．蒸着終了後は窒素ガス
を導入することで大気圧に戻す．
図 3.5: 真空蒸着装置の構成
本研究では，2層レジスト斜め蒸着法を用いて微小ギャップ電極を作製した．2層レジスト斜め
蒸着法の模式図を図 3.6に示す．図 3.6(a)のように感度の異なる 2種のレジストを塗布した基板
に露光を行うと，図 3.6(b)のようにアンダーカットができる．特に，ギャップ部ではレジストブ
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リッジと呼ばれる架橋構造が生じる．そこへ角度をつけて蒸着することで，微小なギャップを作製
できる．下層レジストの膜厚を h，蒸着角度を θ とすると，入り込み dは，
d = htanθ (3.1)
と表わされる．レジストブリッジの長さ（CAD上の電極間距離）LCAD に対する実際に得られる
電極間距離 Lは，
L = LCAD − 2d (3.2)
となる．
図 3.6: 2層レジスト斜め蒸着法の模式図．(a)電子線露光．(b)現像後．(c)片側から蒸着．(d)も
う一方から蒸着．
DEP 試料の内部電極作製時の Au，NiCr の蒸着角度および蒸着膜厚を表 3.3 に示す．また，
MEM試料の蒸着角度および蒸着膜厚を表 3.4にそれぞれ示す．NiCrの蒸着角度には，るつぼの
位置の補正が含まれている．MEM試料では，なるべく大きな電流を流せるよう膜厚を厚くするた
めに，斜め蒸着後に正面からも蒸着を行った．なお，蒸着角度は目安であり，実際には現像後のア
ンダーカットの出来具合を光学顕微鏡で観察し，それに応じて微調整をしている．下層レジストの
膜厚を 800 nmとしているため，蒸着角が 14◦ の場合の入り込みは 200 nmとなり，CAD上の電
極間距離よりも 400 nm狭いギャップとなる．
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表 3.3: DEP試料作製時の蒸着角度と膜厚
Material θ Thickness (nm)
NiCr +16◦ 5
NiCr −10◦ 5
Au +14◦ 20
Au −14◦ 45
表 3.4: MEM試料作製時の蒸着角度と膜厚
Material θ Thickness (nm)
NiCr +16◦ 5
NiCr −10◦ 5
Au +14◦ 20
Au −14◦ 45
Au 0◦ 35
3.4 金電極のジチオール修飾
一部の試料は，以下の手順で金表面へのジチオール修飾を施した．
1. 試料をアセトンとエタノールに続けて浸漬させることで洗浄とし，窒素ガスで乾燥させた．
2. 5 mMに調製したデカンジチオールエタノール溶液に試料を 18時間以上浸漬した．
3. 取り出した試料をエタノールでリンスし，窒素ガスで乾燥させた．
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3.5 レジスト窓の形成
MEM試料では内部電極作製後にレジスト窓を形成した．レジスト窓とは，電極作製後に試料表
面にレジストを塗布した後にナノギャップ付近のレジストを部分的に除くことで得られる表面の露
出した領域である．図 3.4(b)に示されたギャップ付近の円の内側にレジスト窓は形成される．次
の手順でレジスト窓を形成した．
1. MEM試料の外部電極を覆うように，マスキングテープを試料の 4辺に貼り付けた．テープ
を貼りつけ後のチップの写真を図 3.7(a)に示す．
2. スピンコーターでレジストを塗布した後，テープをすべて剥がしベーキングを行った．レ
ジストの塗布条件を表 3.5 に示す．内部のみレジストを塗布した試料の光学顕微鏡像を図
3.7(b)に示す．
3. 電子線露光装置で露光を実施した．ドーズ量は 51 µC/cm2 とした．
4. 現像液とリンス液に順に浸漬させることで現像を行い，窒素ガスで乾燥させた．現像条件を
表 3.6に示す．レジスト窓形成後のギャップの光学顕微鏡像を図 3.7(c)に示す．
5. 一部の試料にて，触針式プロファイリングシステム (BRUKER Dektak)を用いてレジスト
の膜厚を測定した．
図 3.7: (a)テープで電極を覆った試料．(b)レジストを塗布した試料．(c)形成されたレジスト窓．
表 3.5: レジスト窓形成時のレジスト塗布条件
使用レジスト 回転数
(rpm)
ベーキング温度
（℃）
ベーキング時間
（min）
ZEP-520A 1000 170 5
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表 3.6: レジスト窓形成時の現像条件
用途 名称 　浸漬時間 (min)
現像液 ZED-N50 6
リンス液 ZMD-B 0.5
3.6 炭素被覆 Coナノ粒子溶液の調製
本研究では，SigmaAldrich社から購入した炭素被覆 Coナノ粒子の乾燥粉末（Cobalt-697745）
を用いた．データシート [63]に記載されているナノ粒子の特性を表 3.7に示す．以下の手順でナノ
粒子を純水中に分散させ，粒子溶液を調製した．
1. サンプル管瓶，薬さじにイオンファンからの風をあてることで，静電気を除去した．
2. 薬さじで炭素被覆 Coナノ粉末をサンプル管瓶に取り出し，電子天秤で質量を量った．
3. 粒子濃度が質量パーセントで 0.02wt％以下，すなわち，炭素被覆 Coナノ粉末と超純水の
質量比が 1:5000よりも大きくなるようにサンプル管瓶に超純水を加えた．
4. 水を張った超音波洗浄機 (本多電子株式会社 W-170ST)にサンプル管瓶を置き，超音波処理
を 10分間以上行った．この溶液を原液と呼ぶものとする．
5. 超音波処理直後の原液をマイクロピペットで取り出し，超純水に加えることで所定の濃度に
希釈した．この溶液を濃度調整粒子溶液と呼ぶものとする．それ以外の一部の溶液では濃度
を定めずに，超音波処理後に 30分程度静置し，上澄みを抽出し超純水に加えることで希釈
した．この溶液を上澄み粒子溶液と呼ぶものとする．
表 3.7: 炭素被覆 Coナノ粒子のデータシート上の特性 [63]
Parameter Results
magnetization >150 emu/g, Mass saturation
resistivity 6.24 µΩ-cm, 20℃
partice size < 50 nm (TEM)
surface area BET surf. area >15 m2/g
図 3.8に粒子溶液の画像を示す．図 3.8(a)は 0.01wt％の原液である．図 3.8(b)は 0.002wt％の
濃度調整粒子溶液であり，(a)を希釈して調製した．図 3.8(c)は純水であり，溶液色を比較するた
めに配置した．
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図 3.8: (a)0.01wt％の原液．(b)0.002wt％の濃度調整粒子溶液．(c)純水．
3.7 ナノ粒子配列の形成と評価
3.7.1 誘電泳動によるナノ粒子配列形成
磁場を印加しない誘電泳動の手順
DEP試料では，誘電泳動により以下の手順でナノ粒子配列を形成した．
1. 濃度調整済み粒子溶液に超音波処理を 10分間以上行い，粒子を再分散させた．
2. 粒子溶液をマイクロピペットで取り出し，試料中央部分に 5 µL滴下した．
3. 外部パッドにプローブを当て，ファンクションジェネレータで各ナノギャップに順に交流電
圧を印加した．交流電圧印加時の回路を図 3.9に示す．
4. すべてのナノギャップへの印加が終わったら，基板上の液滴が乾燥する前に純水でリンス
し，窒素ガスで乾燥させた．
図 3.9: 誘電泳動実施時の回路図
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磁場印加下での誘電泳動の手順
一部の DEP試料では，外部磁場印加下で誘電泳動を実施した．この場合では，バイアル管瓶に
入った濃度調整粒子溶液に，瓶の外から永久磁石を 15分以上接触させるプロセスを追加した．そ
の後，超音波処理を 10分間以上行い，それ以降の手順は，磁石を配置しない場合と同じとした．
誘電泳動中の外部磁場は，2つの永久磁石を試料の周囲に配置することで印加した．試料の位置
における磁場の大きさ BDEP をガウスメーターで測定した．誘電泳動実施時のセットアップを図
3.10(a)に示す．このとき，誘電泳動の電場方向と磁場方向が一致している場合を平行，基板平面上
で直交となる場合を垂直と呼ぶものとした．それらの位置関係を図 3.10(b)，(c)にそれぞれ示す．
図 3.10: (a)磁石を配置した DEPのセットアップ．(b)平行な磁石配置．(c)垂直な磁石配置．
3.7.2 マイクロ電磁石を用いたナノ粒子配列形成
MEM試料では，電磁石から生じる局所的な磁場により，以下の手順でナノ粒子配列を作製した．
1. 濃度調整済みの粒子溶液に超音波処理を行い，粒子を再分散させた．
2. 粒子溶液をマイクロピペットで取り出し，試料中央部分に 7 µL滴下した．
3. 外部電極にプローブを当て，電磁石を直流電源へ接続した．電源として半導体パラメータア
ナライザ（Keitheley, 4200SCS）を用いた．
4. 各ギャップの電磁石へ，順に直流電流を印加した．
5. すべての電磁石への印加が終わったら，基板上の液滴が乾燥する前に純水でリンスし，窒素
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ガスで乾燥させた．
6. 試料を Remver 1165 へ 15 分浸漬することでレジストを除去した．続けてアセトンとエタ
ノールに浸漬させてリンスし，窒素ガスで乾燥させた．
3.7.3 電子顕微鏡観察と室温抵抗の測定
作製したナノ粒子配列の形状を電子顕微鏡（SEM）を用いて観察した．SEM観察には，日本電
子株式会社の電界放出型走査電子顕微鏡 JSA-6330Fを用いた．
ナノ粒子配列を形成したギャップについて，SEM観察の前後ともに室温での抵抗値 RRT をテス
ターを用いて測定した．その際，図 3.11のような回路をテスターと測定物の間に組み込むことで
測定範囲を広げた．テスターの表示値を Rdisplay とすると，RRT は，
RRT =
(Rdisplay −Rshort)(Ropen −Rshort)
Ropen −Rdisplay
(3.3)
と計算される．ここで，Rshort は端子を短絡させたときの，Ropen 端子を開放させたときの抵抗
値である.テスターのレンジを 20MΩに設定すると小数点第 2位まで表示され，この場合の RRT
の測定範囲は，
10 kΩ < RRT < 28 GΩ (3.4)
となる．ただし，高抵抗なほど誤差が大きい．本研究では，RRT < 10 GΩであるものを，導電性
が得られた配列と呼ぶこととする．
図 3.11: テスターと測定物の間に組み込む回路
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3.8 ナノ粒子配列の電気的特性の評価
3.8.1 低温測定準備
Si基板をゲート電極として用いるために，試料側面に導電性ペーストであるドータイト（藤倉化
成，D-550）を塗布し，Si基板と外部パッドを電気的に接続した．ドータイト塗布後のチップの写
真を図 3.12に示す．測定回路は，原理の図 2.7に従い，ソース，ドレイン，ゲートへ印加する電圧
をそれぞれ VD，VS，VG とし，電源からドレインへ流れ込む電流を ID とした．また，ドレイン・
ソース間電圧を VDS とした．
本実験では，簡易磁場印加コイルによる磁場印加が可能な測定系 Aと，超伝導マグネットでの
磁場印加が可能な測定系 Bの 2種類で測定を行った．各測定系については，3.8.2節および 3.8.3
節でそれぞれ説明をする．
図 3.12: 基板側面にドータイトを塗布したチップ．
3.8.2 測定系 A（簡易磁場印加コイル付き）での低温測定
測定系 Aではまず，チップキャリアと呼ばれる試料ホルダの上に両面テープで試料を貼り付け
た．試料の外部パッドとチップキャリアの電極を，Alワイヤーのボンディングにより配線した．試
料取り付け済みのチップキャリアは立花と呼ばれる棒状の測定具の先端部に組み込んだ．立花の先
端部を液体 Heデュワーに挿入することで低温測定を行った．測定系 Aの全体図を図 3.13に示す．
ソース・ドレイン・ゲート各端子への電圧の印加および電圧・電流の測定は半導体パラメータアナ
ライザ (Keithlay, 4200SCS)を用いた．立花との配線にはトライアキシャルケーブルを用いた．
立花の先端部には磁場印加用のコイルが取り付けられている．コイルへ流す電流を Icoil とする
と，試料へ印加される磁場 B は，
B [mT] = 0.1× Icoil [mA] (3.5)
と求まる．なお，磁場は基板裏面（Si側）から表面（SiO2 側）に垂直な方向を正とする．コイル
への電流印加は可変直流電源（KIKUSUI, PMR24-1QU）を用い，電流値はデジタルマルチメー
タ（KEITHLEY 2010）で測定した．また，立花の先端部には測温体も取り付けられている．温度
コントローラ（LakeShore 331）を用いることで温度を測定した．
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図 3.13: 測定系 Aの全体図
3.8.3 測定系 B（超伝導マグネット付き）での低温測定
測定系 Bではまず，金ピンを取り付けたユニバーサル基板（コネクタ）の上にドータイトで試
料を貼り付けた．試料の外部パッドと金ピンを Alワイヤーでボンディングにより接続した．イン
サートと呼ばれる測定具の先端にはソケットが取り付けられており，そこへコネクタを差し込み固
定した．インサートは断熱管に挿入され，断熱管の周囲を液体 Heで満たすことで 4.2Kまで冷却
した後，断熱菅内を真空引きし断熱性を高めた．インサートには超伝導マグネットが取り付けられ
ており，基板に対して垂直な磁場を印加することができる．超伝導マグネットを電源（高砂製作所，
BPS40-15）に接続することで磁場を制御した．測定機器類はシールドルーム内に置かれている．
電流・電圧測定を行う際には Rバイアス法と呼ばれる方法を用いた．測定系 Bの構成と Rバイ
アス法を用いて測定するための回路を図 3.14に示す．測定物 RX に加わる電圧は，電源電圧 V と
2つの抵抗 Ra と Rb の分圧によっておおよその値が決まる．実際の両端電圧は，増幅率 GX のア
ンプを通じてデジタルマルチメータで測定することで求めた．また，測定物を流れる電流は，既知
の抵抗 RS の両端電圧を増幅率 GS のアンプ（BURR-BROWN, INA-116P）で増幅し，デジタル
マルチメータで測定することで求めた．デジタルマルチメータは光 GPIBを通じて PCとの通信
が可能である．データの取り込みは計測ソフト LabVIewを使用した．
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図 3.14: 測定系 Bの全体図および Rバイアス法を用いた回路
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第 4章
結果と考察
4.1 誘電泳動で作製したナノ粒子配列
4.1.1 磁場を印加しない誘電泳動
磁場を印加せずにDEPを行った試料を表 4.1に示す．Nameは試料名，SAMは電極へのチオー
ル SAM形成の有無をそれぞれ表わす．Dateは滴下した粒子溶液の調製を行った年月日を表わす．
本実験では同日中に複数の溶液を調製することはなかったため，同じ調製日のものは同じ粒子溶液
であることを意味する．濃度は溶液の質量パーセント濃度を表しており，所定の濃度に調整したも
のはその濃度を記している．一方で，上澄みを希釈したものは，粒子溶液の濃度は定まらないため
に “上澄み”と記した．nはその試料で整列を実施したギャップの個数を表している．Yieldは，n
個のギャップのうち，ソース・ドレイン電極間の導電性が得られたギャップ（RRT < 10 MΩであ
るもの）の割合，すなわち歩留まりを表わしている．ここには，SEM観察前には導電性が得られ
なかったが，観察後に導電性が得られるようになったギャップも含めている．ただし，SEM画像
上で粒子接続が明らかに見られないにも関わらず導電性が得られた配列は，導電性が得られないも
のとして数えた．磁場を印加しない DEPでの歩留まりは 27％であった．
表 4.1: 磁場を印加しない誘電泳動による配列作製結果
Name SAM Date 濃度 (wt.%) n Yield (%)
190220C 無 2019.3.28 上澄み 7 71
190220D 無 2019.3.28 上澄み 7 43
190220E 無 2019.3.28 上澄み 6 33
190220F 有 2019.5.14 上澄み 7 29
190717B 無 2019.5.14 上澄み 3 100
190717C 無 2019.8.21 上澄み 6 0
190717D 無 2019.8.21 上澄み 6 0
190717E 無 2019.8.21 上澄み 6 0
191016B 無 2019.10.23 0.002 6 17
191211A 無 2019.12.25 0.002 6 0
total 60 27
磁場印加せずに DEPを行った 60個のギャップについて，整列条件に対する歩留まりの変化を
図 4.1 に示す．これらの図中の “bridged” で示された赤の点線は，SEM 画像上でソース・ドレ
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イン電極間の粒子接続を確認できたギャップの割合（接続率）である．また，図中の “conducted
before SEM”で示された黒の点線は，SEM観察前にソース・ドレイン電極間の導電性が得られた
ギャップの割合（SEM前導通率）である．DEP時の交流電圧のピークツーピーク電圧，周波数，
印加時間をそれぞれ Vp-p, f, tとした．
図 4.1: 交流電圧の電圧値 (a)，周波数 (b)，印加時間 (c)と歩留まりの関係．赤および黒の点線は
それぞれ接続率，SEM前導通率である．プロットの上の数値は，その条件で整列を行ったギャッ
プの個数を表す．
図 4.1では，歩留まり（黒線）と接続率（赤の点線）が一致していないものが多くある．これは，
SEM画像上では接続して見えても，導電性が得られないギャップが存在することを意味する．こ
のことから，炭素被覆粒子であるものの，必ずしも導電性が得られるわけではないと分かった．ま
た，歩留まり（黒線）と SEM前導通率（黒の点線）についても一致しないものが多くある．SEM
画像上では粒子接続があるにも関わらず導電性が得られなかったギャップ 21 個のうち，52 ％で
SEM 観察後に導電性が得られるようなった．さらに，SEM 観察前に導電性が得られ，なおかつ
SEM観察後にも室温抵抗を測定した 2個のギャップでは，ともに室温抵抗の減少が見られた．こ
のことから，SEM観察に伴う基板上への電子線の照射が，配列の導電性に影響を与えると考えら
れる．電子顕微鏡内の真空チャンバー内には僅かに油が存在しており，電子線を照射することで，
基板上へハイドロカーボンが付着することが知られている．そのため，配列の周囲へのハイドロ
カーボンの付着が電気的なパスを生み，導電性の発現や電気抵抗の減少が生じたと考えられる．
図 4.1(a)について，通常，DEPでは電場が大きいほど，粒子に作用する力は大きくなるはずで
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ある．しかし，実験結果では，交流電圧の電圧値が大きいほど歩留まりが増加するといった関係は
確認できなかった．これは，ギャップごとのソース・ドレイン電極間の長さが 100–400 nm と異
なっており，電圧と電界の大きさが単純に比例しないためと考えられる．また，6 Vと 10 Vでの
歩留まりがゼロであったのは，その整列条件が不適切ということではなく，実験の試行回数が少な
いために，その電圧値での歩留まりがゼロとなってしまっただけだと思われる．
図 4.1(b)および図 4.1(c)についても，整列条件と歩留まりの関係は見られなかった．後者につ
いては，一度集合した粒子が離れることは考えにくいので，時間に対して歩留まりは増加すると思
われたが，そのような関係は確認できなかった．ただし，接続率については 60秒以下では 31％で
あったのに対し，120秒では 48％であった．このことから，印加時間が長いほど粒子集合しやす
くなるという関係は見られたといえる．
粒子溶液の調製日 (Date) に対する歩留まりの変化を図 4.2 に示す．2019.8.21 調製液では 3 試
料について整列を実施したにも関わらず，導電性が得られたギャップが 1つもなかった．このこと
は，乾燥粉末から粒子液を調製するまでの処理の違いが，配列の作製結果に影響を与えることを示
唆する．そのため，本プロセスでナノ粒子配列を形成する際は，実績のある粒子液をなるべく繰り
返し使用し，数回整列を実施しても歩留まりがゼロの粒子液があった場合は早めに作り直すべきで
ある．
図 4.2: 溶液調製日と歩留まりの関係．赤および黒の点線はそれぞれ接続率，SEM 前導通率であ
る．プロットの上の数値は，その条件で整列を行ったギャップの個数を表す．
整列を実施したギャップのうち，ソース・ドレイン電極間が接続された 190220D-3の SEM画像
を図 4.3(a)に示す．この配列の整列条件 Vp-p, f, tは，それぞれ 4.0 V，10 kHz，120 sであった．
また，電極間の接続は無かったが，粒子集合の途中の様子が見られた 190220E-5の SEM画像を図
4.3(b)に示す．この配列の整列条件 Vp-p, f, tは，それぞれ 8.0 V，100 kHz，60 sであった．
図 4.3(a) のインセットから，本実験で用いたナノ粒子のサイズが確認できる．SEM 画像上で
は，小さいもので 15 nm，大きいもので 100 nmほどの粒径の粒子が観察できる．全体的に 20 nm
から 50 nmほどのものが多く，これはナノ粒子の購入元が提示する粒径 [63]と一致する．
図 4.3(b)では，ギャップの外側で粒子が集合する途中の様子が確認できる．このギャップへの
交流電圧の印加時間がもう少し長ければ，鎖状の配列の隙間を埋めるよう粒子が引き寄せられ，い
ずれ接続が得られたと考えられる．SEM画像の右側に，1µmほどの大きさ塊が見られた．このよ
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図 4.3: (a)粒子接続が得られた 190220D-3の SEM画像．インセットは，白い点線で囲まれた部
分の拡大図である．(b)集合過程の途中である 190220E-5の SEM画像．
うな塊は，他の複数の試料でも確認できた．
本研究で作製した炭素被覆 Coナノ粒子配列の形状について，金ナノ粒子配列との相違点が 2つ
ある．1つ目は粒子の凝集が多い点である．基板上に 1つの炭素被覆 Coナノ粒子が単独に存在す
ることはなく，ほとんどが凝集体となっていた．原因として考えられるのは，本研究で用いた溶液
中のナノ粒子に電気二重層や表面修飾といった分散機構がないことである．超音波処理中は凝集体
は単一の粒子サイズに剪断されると思われるが，超音波処理を終えたと同時に粒子同士が接近し，
凝集体を形成してしまうと考えられる．
2つ目は鎖状の配列となりやすい点である．金ナノ粒子の場合は，ギャップのを中心にのみ粒子
が集まることが多い．しかし，炭素被覆 Coナノ粒子では，図 (b)のようにギャップの外側に鎖状
の配列が見られる．これは粒子が磁石であるために，磁気的に並ぶように配列を形成した可能性が
ある．このような鎖状の凝集体は，DEP実施時にすでに形成されているものと思われる．
4.1.2 磁場印加下での誘電泳動
磁場印加下で DEPを行った試料を表 4.2に示す．磁石配置の欄は，磁場の方向が電場に対して
平行か垂直かを表す．また，2つの磁石の中間の位置における磁場の大きさを BDEP として，ガウ
スメーターでの測定値を記入した．磁場印加下の誘電泳動による歩留まりは 51％であり，これは
磁場印加しない場合と比べて 1.9倍高かった．
磁石配置が平行なものについて，DEP実施時の磁場の大きさ BDEP に対する歩留まりの変化を
図 4.4(a)に示した．また，SEM観察後に導電性が得られたものについて，磁場の大きさ BDEP に
対する，室温抵抗 RRT の割合を図 4.4(a)に示した．ここでは磁石を配置しなかった場合の結果を
BDEP = 0 mTの結果とした．なお，なるべく整列条件を一定にするために，交流電圧の周波数が
10 kHzのものに限定した．
図 4.4(a)より，磁場が 5 mT付近の歩留まりが高いことが分かった．これは 5 mT程度の磁場
を印加しながら DEPを行うプロセスが，高い歩留まりを得るのに最適な整列条件であることを示
唆している．また，図 4.4(a) より，外部磁場が大きいほど，得られた粒子配列は低抵抗となるこ
とが分かった．これは磁性粒子の磁化により，粒子同士の磁気的な整列が促進されるためと考えら
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表 4.2: 磁場印加下での誘電泳動による配列作製結果
Name SAM Date
濃度
(wt.%)
磁石配置
BDEP
(mT)
n
Yield
(%)
191016E 無 2019.11.16 0.002 平行 2 6 17
190903A 無 2019.11.30 0.002 平行 12 4 50
190903B 無 2019.11.30 0.002 垂直 12 5 100
190903C 無 2019.11.30 0.002 平行 25 4 75
190717F 無 2019.11.30 0.002 平行 5 6 67
191211B 無 2019.12.25 0.002 平行 27 5 20
191223A 無 2019.12.25 0.002 平行 5 5 80
191223B 無 2019.12.25 0.002 平行 12 5 20
191223C 無 2019.12.25 0.002 平行 5 5 0
191223D 無 2019.12.25 0.002 平行 12 6 17
total 51 51
図 4.4: (a)電場に対して平行な磁場の大きさ BDEP と歩留まりの関係．赤および黒の点線はそれ
ぞれ接続率，SEM前導通率である．プロットの上の数値は，その条件で整列を行ったギャップの
個数を表す．(b) 各 BDEP に対する，導電性が得られた配列の室温抵抗の割合．バー内部の数字
は，その室温抵抗を示した配列の個数を表す．
れる．
4.2 マイクロ電磁石を用いて作製したナノ粒子配列
整列実験を行ったMEM試料 191120Cについて，ギャップ 1と 3の整列条件および粒子接続の
有無を表 4.3に示す．MEMに流した電流の最大値を IMEM とし，その電流値の印加時間を tMEM
とした．ギャップ 1 と 3，および電流を印加していないギャップ 2 について，レジスト除去後の
SEM画像を図 4.5(a)，(b)，(c)にそれぞれ示す．なお，触針式プロファイリングシステムでの測
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定より，MEM試料の ZEP-520Aレジストの膜厚は 220 nm程度であった．
表 4.3: MEM試料 191120Cでの配列作製結果
Gap No. Date 濃度 (wt.%) IMEM (mA) tMEM(s) 粒子接続
1 2019.12.25 0.002 25 30 無
3 2019.12.25 0.002 30 20 無
図 4.5: MEM試料 191120Cの SEM画像．(a)IMEM =25 mA．(b)IMEM =30 mA．(c)電流印加
なし
本実験では，MEM試料でナノ粒子配列を作製することはできなかった．ただし，図 4.5(a)，(b)
では，レジスト窓が作製されていた領域に粒子の付着が見られた．基板上の粒子は整列後の洗浄プ
ロセスで除かれると考えらるので，これらの付着は磁場によって粒子が引き付けられた効果である
と考えられる．
ここで，ギャップの位置に生じる磁場の大きさを見積もる．2つの対向する半円の電極間の距離
はおよそ 4 µmであった．距離が 2r だけ離れた無限に長い 2つの平行な電線を，それぞれ逆向き
に電流 I が流れるとき，2電極の中心位置での磁場 Bcenter は，
Bcenter =
µ0I
πr
(4.1)
で表される．2r = 4 µm，I= 30 mAとしたときの磁場は 6 mTとなる．実際には無限に長い直
線の電極ではなく半円状の電極なので，ギャップ位置に生じる磁場は 6 mTよりも小さくなるはず
である．すなわち，本実験では 6 mT以下の磁場で粒子が集合したといえる．この事実は，5 mT
ほど磁場が DEPでのナノ粒子配列作製に影響を与えたことを考えると妥当である．
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4.3 ナノ粒子配列の電気的特性
4.3.1 クーロンブロッケードが得られたナノ粒子配列
誘電泳動により作製したナノ粒子配列について，導電性が確認できた配列のうち 18個で，4.2 K
における電流電圧特性（ID-VDS 特性）を調べた．その結果，すべての配列で非線形な ID-VDS 特
性を観測した．得られた ID-VDS 特性の一部は，SEM画像やその他の電気的特性と合わせて 4.3.2
節以降に示す．
4.2 Kで ID-VDS 特性を調べた配列のうち，ゲート電圧特性（ID-VG 特性）を測定したものを表
4.4 に示す．Name は，試料名とギャップ No. を表す． RRT は，測定前の室温抵抗の値を表す．
測定系は，測定系 A，Bのどちらを用いたかを表す．ゲート電圧応答は，VG に対する電流変調が
見られたかどうかを表し，応答が得られたものには○を，応答を観測できなかったものは ×を記
載した．磁場を印加した測定を行った配列については，その測定における最大印加磁場の値を記載
した．
表 4.4: 4.2 Kにてゲート電圧特性を測定した配列
Name RRT(MOmega) 測定系 ゲート電圧応答 最大印加磁場　
190220C-4 4 B ○ 500 mT
190220D-3 200 A ○ 20 mT
190220F-5 0.5 A ○
190717B-2 3 A ×
190717B-3 700 A ×
190903A-5 1.1 A ○
190903B-1 1.4 A ○ 40 mT
配列が非線形な ID-VDS 特性を示すのは，凝集した粒子配列がトンネル接合列として機能してい
るために，クーロンブロッケードの特性が現れたためと考えらえる．いくつかの配列でゲート電圧
に対する電流変調が得られたことは，その証拠となりうる．金ナノ粒子配列の場合，ギャップ間の
粒子が凝集すると島電極のサイズが大きくなり，オーミックな ID-VDS 特性となることが知られて
いる．そのため，作製したすべての配列で非線形性が得ることは難しい．一方で，炭素被覆 Coナ
ノ粒子を用いた本研究では，すべての配列で非線形性が生じた．このことは，本研究のプロセスで
得られる高抵抗な配列の優位性であると思われる．
4.2 Kでの測定を行ったすべての試料では，粒子の表面修飾は行っておらず，試料 190220F以外
は電極への SAM形成も行っていない．それでも非線形な ID-VDS が得られたのは，何らかの絶縁
物がトンネルバリアとなっているためと思われる．金クエン酸コロイド溶液を用いた場合は，粒子
表面に吸着したクエン酸の残渣がトンネルバリアとして機能しているとの考察できるが，本実験の
場合はその存在は考えられない．トンネルバリアの存在は，すべての配列で導電性が得られるわけ
でないという，4.1.1節に示した結果と関係すると思われる．この結果は粒子表面に絶縁物がある
ことを示唆するものであり，粒子表面の炭素被覆，もしくは Coに形成された酸化膜などがトンネ
ルバリアとして機能していることが考えられる．
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4.3.2 ジチオール修飾した電極間に作製した配列の電気的特性
190220F-5の電気的特性
190220F-5の SEM画像および ID-VDS 特性を図 4.6(a)，(b)にそれぞれ示す．また，ID-VG 特
性を図 4.7に示す．この試料 190220Fは，電極にデカンジチオールの SAMを形成し，磁石を配
置せず DEPを実施したものである．整列条件 Vp-p, f, tは，それぞれ 8.0 V，100 kHz，30 sであ
り，SEM観察後の室温抵抗は 0.5 MΩであった．
図 4.6: 190220F-5の SEM画像 (a)および ID-VDS 特性 (b)
図 4.7: 190220F-5の ID-VG 特性
ID-VG 特性に周期的な変調が見られ，配列はクーロン振動を示した．図 4.7に見られる共通した
ピークを図中に点線で示した．周期にはばらつきがあるが，およそ 0.3 Vであった．この不規則性
は，素子構造の複雑さによるものと思われる．
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図 4.6(a) より，ナノ粒子はギャップ中に凝集体を形成していた．ここでは，凝集体が単一の島
電極，ジチオールの SAMがトンネルバリアとして機能すると仮定し，クーロン振動の周期を求め
る．SEM画像からは凝集体の立体的な形状は分からないが，ここでは直径 200 nmの球体である
と仮定する．島電極とゲート電極（Si基板）の間の容量 CG は，半径 rの球と無限に広い平板間の
容量を求める式を用いて，以下のように求まる [64]．
CG = 4πε
√
d2 − r2
∞∑
n=1
1
sinh (n arccos h(d/r))
= 50 aF (4.2)
ここで，dは球の中心と平板間の距離である．Si基板の酸化膜厚 300 nmを d− r の値として用い
た．また，酸化シリコンの比誘電率を 4とした．求まった容量 50 aFに対応する周期を∆VG とす
ると，
∆VG =
e
CG
= 3 mV (4.3)
である，これは，図 4.7に見られる周期と一致しない．このことから，1つの凝集体が島電極とな
るのではなく，凝集体内に含まれるナノ粒子が島電極として機能すると考えられる．また，この考
察は SAMを形成してトンネルバリアを定義しなくとも，SETが作製される可能性があることを
示唆する．
4.3.3 磁場を印加しない誘電泳動により作製した配列の電気的特性
190220C-4の電気的特性
190220C-4 では，測定系 A での測定を終えた後，一度室温に戻してから測定系 B での測定を
行った．本節では測定系 Bでの測定結果を示す．この試料は，外部磁場を加えずに DEPを行った
ものである．整列条件 Vp-p, f, tは，それぞれ 8.0 V，10 kHz，120 sであり，SEM観察後の室温
抵抗は 4 MΩであった．190903B-1の SEM画像および ID-VDS 特性をそれぞれ図 4.8(a)，(b)に
示す．図 4.8(a)では，伝導のパスと思われる部分を点線で囲った．図 4.8(b)の ID-VDS 特性では，
測定系のオフセットを補正するために，x軸方向に 2 mV，y軸方向に 0.26 nA，特性を平行移動
させた．
190220C-4の ID-VG 特性を図 4.9に示す．クーロン振動の振幅は小さいが，0.2 Vを周期とし
た電流変調が見られた．これはクーロン振動であり，配列は単一電子動作をしている．クーロン振
動の周期は複数の VDS に共通しているが，ピークの位置は全く同じではない．これは，島電極に
対して VDS 電圧が非対称に印加されるために，VDS がクーロン振動の位相に影響を与えているも
のと考えられる．
この配列では，VDS を一定とした状態で，磁場 B を前後に掃引したときの電流の変化を調べた．
ID-B 特性を図 4.10に示す．ここでは，何も磁場を印加していない状態から，(a)，(b)，(c)の順
番で測定した．また，(c)の磁場掃引のパターンは，(a)，(b)とは異なる．
図 4.10(a)，(b)，(c)のすべてについて，磁場に対する不規則な電流の変動が観測した．5 pAを
超えるような急峻な電流変動は図 4.9 には見られないことから，ノイズではないと思われる．ま
た，ゲート電圧とバイアスは固定しているため，背景電荷の変化とも考えにくい．そのため，観測
した不規則な電流の変動は，強磁性体ナノ粒子の磁化反転に起因するものと思われる．
単一の強磁性トンネル接合では，TMRによる電流の変動は一方向の磁場掃引に対して 1度しか
起こらない．複数回変動が生じるのは，ナノ粒子配列中に並列に複数のパスがあるためと考えられ
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図 4.8: 190220C-4の SEM画像 (a)および ID − VDS 特性 (b)．
図 4.9: 190220C-4の ID-VG 特性．
る．また，反転が生じる磁場の大きさは粒子の大きさや形状に依存するため，配列中の粒径の異な
る複数の粒子が順に磁化反転を起こし，その磁気抵抗特性が重畳して，図 4.10のような特性を示
すと思われる．
図 4.10(a)と (b)を比較すると，電流の変動幅はおおよそ同じであるが，電流変動が生じる磁場
は異なっている．先行研究にて，直並列に複数の島電極が存在する配列を通じた伝導では，バイア
ス電圧に依存して TMR比が変化することが報告されている [55, 56]．これはバイアスによって伝
導のパスが変化するためであり，作製した配列でもそのような現象が生じた可能性がある．
図 4.10(a)では，初回の負方向への掃引（黒線）にて，−0.22 mTで電流値が急峻に減少し，−0.28
mTで元の電流値に戻った．この特性は原理の図 2.18(c)との一致が見られる．これを TMRと仮
定し，それぞれ平行状態，反平行状態と考えると，原理の式 2.35 より TMR 比は 4 ％と求まる．
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図 4.10: 190220C-4 の ID-B 特性．(a)，(b) はそれぞれ VDS =124 mV，149mV の結果．(c) は
VDS =149 mVであるが，(b)とは掃引パターンが異なる．
この値は，先行研究 [47]にて閉塞領域外で見られる値と一致している．
図 4.10(b)では，電流の振動のような現象が見られ，共通した 63 mTの周期であった．一定の
周期で電流が変調される特性は磁気クーロン振動との一致が見られる．ただ，先行研究 [47] と比
較して振動の周期が小さい．より大きな磁場を印加することで，明瞭な特性を観測できる可能性が
ある．
図 4.10(c)は，電流値の 2状態がはっきりと表れた．負方向への掃引（青色）について，−0.16
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mTから 0.07 mTの間を反平行状態，それ以外を平行状態とした TMRと仮定すると，TMR比
は 6％と求まる．この値は図 4.10(a)での値と近い．図 4.10(c)では (b)と同じバイアスで測定し
ているにも関わらず再現性は得られなかった．このことについて，(b)では測定開始時と終了時で
の 0 mTにおける電流値が異なるので，素子構造が変化してしまったことが考えられる．
4.3.4 磁場印加下での誘電泳動により作製した配列の電気的特性
190906A-5の電気的特性
190903A-5 の SEM 画像および ID-VDS 特性をそれぞれ図 4.11(a)，(b) に示す．また，ID-VG
特性を図 4.12に示す．この試料 190903Aは，電場と平行な外部磁場 BDEP = 12 mTを印加して
DEPを行ったものであり，図 4.11(a)中に磁場の方向を矢印で示した．整列条件 Vp-p, f, tは，そ
れぞれ 4.0 V，10 kHz，120 sであり，SEM観察後の室温抵抗は 1 MΩであった．
図 4.11: 190903A-5の SEM画像 (a)および ID-VDS 特性 (b)
図 4.12: 190903A-5の ID-VG 特性
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図 4.11(a)より，ナノ粒子配列は全体的に磁場方向に広がった構造をしており，これは磁場印加
下で DEPを行った効果と考えられる．図 4.12の ID-VG 特性において，2種類の VDS に共通した
変調が見られることから，配列は単一電子動作をしている．ID-VG 特性に不連続な部分がいくつか
見られるが，これらは測定中の背景電荷の変化によって生じたものと考えられる．変化後の特性を
平行移動したものを図中の点線で示した．
図 4.11(a)の測定後，磁場 B を −40 mTから +40mTまで一方向に変化させ，その間の数点で
ID-VDS 特性を測定した．その後，+40 mTから −40 mTまで一方向に変化させ，その間の数点で
ID-VDS 特性を測定した．このような測定において，図 4.11（b）の矢印 A，Bで示した付近にお
ける電流の磁場依存性（ID-B 特性）をそれぞれ図 4.13，図 4.14に示す．
図 4.13: 190903A-5の正バイアスでの ID-VG 特性．磁場を正（負）に掃引した結果を実線（点線）
で示す．
図 4.14: 190903A-5の負バイアスでの ID-VG 特性．磁場を正（負）に掃引した結果を実線（点線）
で示す．
図 4.13では，B = −20mTの周辺で掃引方向に対するヒステリシスが現れている．さらに，こ
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の特性は磁場に対して対称である．これは原理の図 2.18(c)の TMRの特性と一致している．しか
し，B = −20mTにおいて，磁場を正に掃引している時を平行状態，負に掃引しているときを反平
行状態と仮定すると，反平行状態の方が電流値が大きい，すなわち抵抗が低いので負の TMRとい
える．原理の式 2.35に従って TMR比を導出すると，−30から −20％ほどと求まった．
図 4.14でも同様に掃引方向に対するヒステリシスが現れており，これも負の TMRと考えられ
る．しかし，図 4.13とは異なり，−20 mTではなく −10 mTで特徴的な電流変化が生じた．正の
掃引時に −10 mTの測定をしていないので TMR比は導出できないが，特性の概形から予想する
に，こちらも −30から −20％ほどの TMR比となるのではないかと思われる．この値は正バイア
ス時の B = −20mT での TMR 比と近く，特性の概形も正バイアスのものと似ていることから，
同じ磁気抵抗特性であると考えられる．
負の TMR が生じる原因として，非磁性体で生じるスピン注入といった効果が考えられている
[51]．本研究で作製した素子における非磁性体として，金電極や Coナノ粒子の炭素被覆が存在す
るが，実際にこれらの効果によって引き起こされたのかは不明である．また，TMR比の絶対値と
して 20％を超えており，原理 2.4.2で述べたのようなクーロンブロッケードとの相互作用が考え
られるが，これについての解析も困難である．
B = −20mT における TMR 比のバイアス電圧依存性を図 4.15(a) に示す．また，正に掃引時
（平行状態）と負に掃引時の（反平行状態）の ID-VDS 特性を図 4.15（b）に示す．VDS = 50 mV
付近で，TMRの正負の反転が見られた．先行研究 [55]のような，TRM比の振動現象は確認でき
なかったが，TMR比の正負のバイアス電圧依存性を確認した．特性の非対称性は，ID-VDS 特性
の非対称性によるものと思われる．
図 4.15: 190903A-5の B = −20mTにおける TMR比のバイアス電圧依存性 (a)，および B=−20
mTにおける電流電圧特性 (b)．
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190906B-1の電気的特性
190903B-1 の SEM 画像および ID-VDS 特性をそれぞれ図 4.16(a)，(b) に示す．また，ID-VG
特性を図 4.17 に示す．この試料 190903A は，電場と垂直な外部磁場 BDEP=12 mT を印加して
DEPを行ったものであり，図 4.16(a)中に磁場の方向を白色の矢印で示した．整列条件 Vp-p, f, t
は，それぞれ 4.0 V，10 kHz，120 sであり，SEM観察後の室温抵抗は 1.4 MΩであった．
図 4.16: 190903B-1の SEM画像 (a)および ID − VDS 特性 (b)．(a)のインセットは，点線で囲ま
れた部分の拡大図である．
図 4.17: 190903B-1の ID − VG 特性
SEM画像より，ナノ粒子配列はギャップの外側に形成されており，粒子数は非常に多い．しか
し，図 4.17では非常に明瞭なクーロン振動が得られた．この理由として，図 4.16(a)のインセット
内の矢印に示すような微小な粒子がパス中に存在しているためと考えられる．この粒子は独立して
存在するため，その容量は配列内部の粒子と比べて非常に小さいはずである．そのため，実質的に
単一の島電極として機能していると思われる．
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まず，電流電圧特性の直線部から帯電エネルギーを求め，微小粒子の粒径を見積もる．閾値電圧
より帯電エネルギー EC は 0.10 eVほどであるから，粒子の全容量 Ctotal は，e/EC =1.6 aF程度
となる．誘電率 εの空間に置かれた独立球の自己容量 C0 は，
C0 = 4πεr (4.4)
である．これが Ctotal に等しいと仮定すれば，粒径は 14 nm と見積もられる．ここで誘電率は，
酸化シリコンと液体ヘリウムの平均値とした．この値は，SEM画像の粒子の直径との一致が見ら
れる．
190903B-1は単一の粒子が島電極として機能していると考えられるため，FM/FM/FM素子と
しての明瞭な動作が期待される．190903A-5の測定と同様の方法で，ID-B 特性を測定した結果を
図 4.18に示す．また，この配列では各磁場の値ごとに，ID-VDS 特性だけでなく，ID-VG 特性も測
定した．クーロン振動の磁場依存性の測定結果を図 4.19に示す．
図 4.18: 190903B-1の ID-B 特性．磁場を正（負）に掃引した結果を実線（点線）で示す．
図 4.18では，ヒステリシスや磁場に対する変調を観測することはできなかった．また，図 4.19
のクーロン振動の磁場依存性についても位相の変調は確認できず，この特性は NC/NC/NC素子
の特性に一致した [50]．作製した配列では，強磁性 SET としての動作を実証することはできな
かった．この理由として，数十ナノメートルの微小な粒子が単独に存在していたため，原理 2.3.2
で述べたような超常磁性が生じ，磁化を維持することができなかった可能性がある．
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図 4.19: 190903B-1のクーロン振動の磁場依存性．矢印の方向に磁場を変化させた．
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第 5章
結論
本研究では，磁性体である炭素被覆 Coナノ粒子の基板上への散布による，強磁性単一電子トラ
ンジスタの作製を目指した．まず，炭素被覆 Coナノ粒子を純水中に加えて超音波処理を行うこと
で，分散された粒子溶液を調製した．ソース・ドレイン電極間にナノ粒子配列を形成するために，
誘電泳動を用いた手法とマイクロスケールの電磁石を用いた手法の 2種類を提案した．前者では，
誘電泳動中に外部磁場を印加するプロセスを検討した．この結果，磁場を印加しないときの歩留ま
りが 27％であったのに対し，磁場印加下での誘電泳動では 51％となった．電場に対して平行な磁
場を印加する場合では，5 mTとしたときが最も歩留まりが高かった．また，磁場の大きさが大き
いほど，得られる配列の抵抗値は低くなることが明らかになった．後者のマイクロスケールの電磁
石を用いた手法では，電極間にナノ粒子配列を形成することはできなかった．しかし，電磁石付近
への粒子集合が見られたことから，誘電泳動に代わる配列作製手法として期待される．
作製した配列の形状は，これまで研究されてきた金ナノ粒子配列と比べて凝集が多く，鎖状の配
列が多く見られた．この理由として，粒子の表面修飾がないために，超音波処理を終えた時点か
ら，徐々に粒子が凝集していくためと考えられる．鎖状の配列となるのは，ナノ粒子の磁石として
の性質によるものと思われる．また，得られた配列は高抵抗であり，必ずしも導電性が得られるわ
けではなかった．電場と平行な磁場を印加した誘電泳動では，磁場方向に粒子列が広がった形状と
なりやすかった．
誘電泳動を用いた手法で作製したナノ粒子配列について，4.2 Kで電気的特性の評価を行った．
導電性が得られたすべての配列で，非線形な電流電圧特性が得られた．また，一部の試料はゲート
電圧に対する電流変調を示し，炭素被覆 Coナノ粒子配列を用いた単一電子トランジスタの作製を
実証した．単一電子動作を観測した配列において，最大で 500 mTまで磁場を変化させて電気的特
性を調査した．一部の配列では掃引に対する不規則な電流の変動およびヒステリシスを観測した．
このような磁場に対する応答は，配列中の粒径の異なる磁性ナノ粒子の磁化反転に起因する可能
性がある．特性の不規則性は，粒径のばらつきや伝導のパスが直並列に複雑であることによるもの
と思われる．本研究では強磁性単一電子トランジスタとしての動作は得られなかったが，本プロセ
スを用いることで，将来的にクーロンブロッケード現象と TMRの複合効果を示す配列が作製され
る可能性を示唆した．
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付録
A．190220D-3の電気的特性
結果の図 4.3(a) に示したナノ粒子配列 190220D-3 について，ID-VDS 特性を図 5.1 に示す．ま
た，ID-VG 特性を図 5.2に示す．この試料 190220Dは，磁場を印加せずに DEPを実施したもの
である．整列条件 Vp-p, f, tは，それぞれ 8.0 V，10 kHz，120 sであり，SEM観察後の室温抵抗
は 200　MOmegaであった．
図 5.1: 190220F-5の SEM画像 (a)および ID-VDS 特性 (b)
図 5.2には各バイアスに共通した電流変調が見られ，クーロン振動を示している．特性が不規則
であるのは，島電極を構成する粒子の多さによるものと思われる．また，バイアスが 280 mVと大
きいときには不規則な電流の降下が観測される．電流の変化幅はほぼ一定であることから，特性を
下方向に平行移動させたものは降下後のプロットに一致する．このことから，これらの電流降下は
ゲート電圧掃引に伴う背景電荷の変化と考えられる．これは，特性に 2状態が存在することを示唆
する．
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図 5.2: 190220F-5の ID-VG 特性
B．粒子溶液とチオール溶液の混合
粒子溶液をチオール溶液と混合することで粒子表面のチオール修飾を試みた．方法は金ナノ粒子
表面をチオールで修飾した先行研究に従った [65]．本実験の手順を以下に示す．
1. 0.1 mMのデカンチオールエタノール溶液を調製した．
2. 濃度調整済み粒子溶液に超音波処理を行い，粒子を再分散させた．
3. 0.1 mM のデカンチオールエタノール溶液をバイアル管瓶に取り出し，超音波処理を行っ
た状態のまま，チオール溶液と粒子溶液の混合比が 1:2 となるまで粒子溶液を少量ずつ加
えた．
混合後の粒子溶液の写真を図 5.3に示す．（a）がチオール混合液であり，(b)は溶液色を比較用
の純水である．この混合液は 0.002wt％の濃度調整粒子液と 0.1 mMデカンチオールエタノール
溶液を 2:1で混合したものである．図 5.3から分かるように，薄い赤色への変色が見られ，液面に
はいくつかの浮遊物が確認できた．
62
図 5.3: (a)変色したチオール混合液．(b)超純水．
通常の粒子溶液であれば，永久磁石を接近させることで黒色の粉末が集まる様子が確認できる．
しかし，変色した溶液ではそれが見られなかった．また，通常の粒子溶液は 1時間ほど静置すると
徐々に黒色の粉末が目視で確認できるようになり，やがて沈殿が生じる．しかし，変色した溶液で
は溶液の状態に 1週間以上変化がなかった．
この変色したチオール混合液を用いて，誘電泳動によるナノ粒子配列作製を実施した試料を表
5.1に示す．Dateはチオールとの混合に用いた濃度調整粒子液を調製した日を表す．
表 5.1: 変色したチオール混合液を用いた DEPでの配列作製結果
Name SAM Date 磁石配置
BDEP
(mT)
n
Yield
(%)
191016D 無 2019.11.30 無 - 3 0
191016F 無 2019.11.30 平行 24 3 0
total 6 0
変色した粒子溶液を用いて，ナノ粒子配列を作製することはできなかった．それどころか，粒子
接続だけでなく基板上への粒子の付着もほとんど見られなかった．この理由として，粒子液にエタ
ノールが加わったことで，純水だけの時よりも粒子が分散されにくくなったことが考えられる．溶
液の変色の理由は不明であるが，粒子のほとんどは凝集し液面の浮遊物となり，液中に粒子が含ま
れていない可能性がある．
C．Niナノ粒子と炭素被覆 Coナノ粒子の導電性比較
本研究では炭素被覆 Co ナノ粒子を用いたが，それ以前には Ni ナノ粒子を用いた SET 作製を
行っていた．Ni ナノ粒子はイーエムジャパン株式会社から購入した乾燥粉末を用いた．しかし，
ナノ粒子配列の導電性が一度も得られなかったので，SET作製に用いることはできないと判断し
た．本節では，Niナノ粒子の導電性を調べた実験結果を示す．手順としては，まず，純水中に Ni
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ナノ粒子および炭素被覆 Co ナノ粒子をそれぞれ含めた粒子液を用意した．沈殿した粒子を含め
て，粒子液をマイクロピペットで抽出し，液滴を内部電極を作製していないチップの中央部に滴下
した．自然乾燥させたあと，外部電極間の抵抗値をテスターにて測定した．
図 5.4(a)，(b)にそれぞれ Niナノ粒子，および炭素被覆 Coナノ粒子を滴下したチップを示す．
Niナノ粒子では，隣接する外部電極間ですべて導通がとれなかった（10 GΩ以上）．それに対し，
炭素被覆 Coナノ粒子では，隣接する外部電極間の室温抵抗は 300 Ωほどであった．これらの結果
から，Niナノ粒子では導電性が得られない可能性が高く，原因として表面の酸化が考えられる．
図 5.4: (a)Niナノ粒子，および (b)炭素被覆 Coナノ粒子を滴下したチップ．
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